Der Brueterbrennstoffkreislauf. Brennelemente und ihre Wiederaufarbeitung. Sammlung der Beitraege zur KfK-KTG-Fachtagung am 3. und 4. November 1983 im Kernforschungszentrum Karlsruhe by Projektleitung Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung & [Hrsg.]
KfK 3775
Juli 1984
rA.Ex.)
Der Brüterbrennstoffkreislauf
Brennelemente und ihre
Wiederaufarbeitung
Sammlung der Beiträge zur
KfKlKTG-Fachtagung am
3. und 4. November 1983
im KernforschungszentrumKarlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
tZBmlors.chufrJSlGntrurn Karlsruhe GmbH
Zen lm!b!bllolhek

K ERN F 0 R S C H U N G S Z \E N T RUM
KfK 3775
DER BRüTERBRENNSTOFFKREISLAUF
KAR L S RUH E
BRENNELEMENTE UND IHRE WIEDERAUFARBEITUNG
Sammlung der Beiträge zur KfK/KTG-Fachtagung
am 3. und 4. November 1983 im Kernforschungs-
zentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH, Karlsruhe
Als Manuskript vervielfältigt
Für diesen Bericht behalten wir uns alle Rechte vor
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
ISSN 0303-4003
Der vorliegende KfK-Bericht gibt die Vorträge wieder,
die anläßlich einer gemeinsamen Tagung der KTG-Fach-
gruppen "Brennelemente" und "Chemie und Entsorgung"
und des Kernforschungszentrums Karlsruhe zum Thema
"Der Brüterbrennstoffkreislauf - Brennelemente und ihre
Wiederaufarbeitung" gehalten wurden.
Dabei hat es sich als vorteilhaft erwiesen, daß an der
Veranstaltung zwei KTG-Fachgruppen teilnahmen, da hier-
durch unterschiedliche Problemkreise eine breitere Dis-
kussionsbasis ermöglichten und gegenseitige Anregungen
mit sich brachten.
Das Kernforschungszentrum Karlsruhe leistete Fachbeiträ-
ge durch das Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehand-
lung und durch das Projekt Schneller Brüter.
Abstract
This publication presents the contributions submitted at the
seminar "The Fast Breeder Fuel Cycle - Fuel Elements and their
Reprocessing", held on 3d and 4th of november, 1983 at the
Karlsruhe Nuclear Research Centre.
A summary lecture reports on the different types of fast breeder
fuel elements, and on their storage and transport. Other subjects
are fast breeder fuel fabrication and cutting of fuel elements.
In several contributions concerning the reprocessing of fast
breeder fuel, there are trea ted the dif ferences between light water
reactor (LWR) and fast breeder (FBR) fuel reprocessing, contri-
buting valuable data especially the experience with reprocessing
of KNK 11 fuel in the MILLI lab scale reprocessing facility.
A further main subject relates to future R & 0 works, including
the conception of a FBR fuel reprocessing pilot plant and the
employment of electrolytic processes for simplification of
reprocessing techniques and reduction of waste, already success-
fully demonstrated in LWR fuel reprocessing.
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1. Einlei tung
In dem einleitenden Vortrag zu diesem Seminar soll zunächst
einmal ein Überblick gegeben werden über die derzeit im Betrieb
bzw. in der Fertigung befindlichen BE-Typen; es wird dann auf die
Anforderungen an die BE-Auslegung eingegangen, anschließend werden
die daraus abzuleitenden Belastungen der verschiedenen BE-Kompo-
nenten diskutiert und zum Schluß die Auslegungsdaten und mögliche
weitere Entwicklungen beschrieben.
2. Beschreibung der verschiedenen Schnellbrüter-Brennelementtypen
Bei der Beschreibung der BE-Typen liegt (vor allem hier in
Karlsruhe) nichts näher als mit den KNK-Brennelementen zu be-
ginnen, die sich ja im bisherigen Betrieb sehr bewährt haben,
wie auch das jetzt im zweiten Kern weiterbestrahlte BE des Erst-
kerns zeigt, das im lokalen Abbrand die 100.000 MWd/tSM bereits
deutlich überschritten hat.
In Abb. 1 sind die für uns zur Zeit wichtigsten BE-Typen darge-
stellt, wobei jeweils einige charakteristische Daten neben dem
Element bzw. in der Tabelle im unteren Teil angegeben sind. Wir
sehen z. B. im Fall der KNK-II Elemente, daß die 2.2 m langen
BE des Zweitkerns 127 Brennstäbe mit 1.5 m Länge und 7.6 mm
Außendurchmesser enthalten. Beim übergang vom Testreaktor KNK-II
zum Prototypreaktor SNR-300 nehmen die axialen Dimensionen deut-
lich zu, während die radialen Dimensionen in etwa gleichbleiben.
Die Spaltstoff- und Brutstofflänge wächst mit 95 cm bzw. 2 x
40 cm auf brütertypische Werte, so daß die Brennstablänge um
fast 1 m wächst, und da auch die "Extremitäten", Kopf und Fuß,
größer werden, ist das BE insgesamt 1.5 m länger.
_ 3 _
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Diese Länge blieb auch bei dem vor knapp 10 Jahren konzipierten
BE des sog. SNR-2 HOM1-Kerns bestehen, während die radialen Dimen-
sionen aufgrund der größeren Stabzahl und des größeren Stabdurch-
messers deutlich wachsen.
Inzwischen hat auch uns die deutsch-französische Freundschaft
eingeholt, und der SPX-l, der mit seinen Elementen im nächsten
Jahr in Betrieb gehen soll, ist zu einem gewissen Maßstab für uns
geworden. Die Verlängerung von Kopf und Fuß, die hier deutlich _
sichtbar wird, wird auf französischer Seite bei den überlegungen
zum SPX-2 jedoch teilweise rückgängig gemacht, so daß das SPX-2-
Element dem hier dargestellten Element der heutigen SNR-2 Kon-
zeption recht ähnlich ist. Dieses typische Schnellbrüter-BE zu-
künftiger Leistungsreaktoren zeichnet sich aus durch:
eine Gesamtlänge von knapp 5 m
ein Brennstabbündel von 271 Stäben mit 8.5 mm Durchmesser
und 2~7 m Länge
einen relativ kurzen Fuß
die Abstandshalterung zwischen den BE erfolgt durch die
in 2 Ebenen angeordneten Pflaster, die gegenüber früheren
SNR-Auslegungen deutlich vereinfacht sind.
3. Anforderungen an die BE-Auslegung und ihre Konsequenzen
Nach der allgemeinen Beschreibung der Brennelementtypen wird
auf die Anforderungen an die Auslegung der Brennelemente und
ihrer Komponenten eingegangen, wie sie in Abb. 2 zusammenge-
stellt sind.
Aus der Vielzahl der Anforderungen wird auf einige wenige etwas
näher eingegangen und dazu zunächst einmal die Brennstoffzyklus-
kosten diskutiert, die in Abb. 3 als Funktion verschiedener
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Auslegungsparameter dargestellt sind. Es gibt hier eine Kategorie
untergeordneter Größen wie Spaltstoffhöhe, Längenleistung und Schmier-
dichte, während die Wichtigkeit zweier Parameter deutlich wird.
Zum einen ist es der Brennstabdurchmesser, der im Bereich von
6 - 11 mm variiert wurde und der Abbrand, dessen Einfluß im Be-
reich von 100 - 200 MWd/kg SM dargestellt ist. Beim Stabdurch-
messer ist zu bedenken, daß mit steigenden Werten auch die Element-
größe wächst, was dann bei konstant gehaltener Elementzahl zu
einem größeren Tankdurchmesser führt und so eine gewisse Anlagen-
pönale nach sich zieht. Insofern dürfte mit dem jebzt in Anleh-
nung an den SPX-l gewählten Durchmesser von 8.5 mm das hier vor-
handene Kostensenkungspotential weitgehend ausgeschöpft sein.
Beim Abbrand zeigt die Kostentendenz im Bereich von 100 - 200
MWd/kg SM noch stetig nach unten, wobei jedoch auch hier einmal
zu untersuchen wäre, wie sich mögliche Pönalen von der Wieder-
aufarbeitung her auswirken könnten. Vor allem aber ist das Ver-
halten des Strukturmaterials bei sehr hohen Abbränden aufgrund
fehlender Bestrahlungserfahrungen noch sehr unsicher, so daß wir
uns mit dem noch immer anspruchsvollen Zielwert von 140 MWd/kg SM
begnügen sollten.
Die Konsequenzen eines solchen Abbrandzieles für das Struktur-
material der Kernelemente soll anhand einiger Beispiele erläutert
und dazu zunächst mit Hilfe von Abb. 4 gezeigt werden, wie dieses
Abbrandziel in den allgemeinen Rahmen unserer SNR-Projekte hin-
einpaßt. Hier ist die lineare Schwellaufweitung dargestellt, die
der austenitische Stahl 1.4970 als Funktion der Neutronendosis
erfährt, und zwar zum einen im Zustand kva und zum anderen als
kv-Material, das jetzt das Referenzmaterial für KNK, SNR-300
und SNR-2 ist. Man sieht, daß wir wirklich klein angefangen haben
mit dem Erstkern von KNK-II, daß aber im dritten Kern schon Dosen
erreicht werden, die mit denen des SNR-300 Erstkerns vergleichbar
sind. SNR-300 und SNR-2 trennt jedoch noch in etwa ein Faktor 2,
5und hier tritt dann die Notwendigkeit, niedrig schwellende
Materialien einsetzen zu müssen, überdeutlich zu Tage.
Es ist klar, daß mit dem 1.4970 kv,a für SNR-2 eine sinnvolle
Elementauslegung nicht mehr möglich wäre, da die lineare
Schwellaufweitung fast 10 % erreicht.
Als weiteres Beispiel zu dem Problem der Strukturmaterialbe-
lastungen wird in Abb. 5 illustriert, welche geometrischen Ver-
formungen die Elemente während des Leistungsbetriebs erfahren.
Die Elemente sind schematisch dargestellt mit ihrer Mittelachse,
dem Kasten und den beiden Kontaktebenen zwischen den Elementen
sowie zwischen den äußeren Elementen und den Stützringen des
Kernhalterungssystems. Man kann deutlich die beiden Verformungs-
effekte der BE erkennen:
1. Die Kastenaufweitungen, die bei Neutronenbestrahlung durch
Schwellen und durch Innendruck bedingtes Kriechen erfolgen.
Sie sind so groß im Kerninneren,wo die Dosis groß ist, und
man sieht z. B., daß weniger stark abgebrannte Elemente
deutlich weniger ausgeprägte Bäuche haben.
2. Die Elementverbiegungen, die durch Gradienten der Temperatur
und der Dosis von einer Flanke der BE-Kästen zur anderen be-
dingt sind. Hinzu kommen dann noch Kriecheffekte aufgrund
der Kraftübertragungen in den Stützebenen. Man sieht, daß
diese Verbiegungen nur im äußeren Cor~bereich auftreten, da
dort große Gradienten auftreten. Im Inneren stehen die Ele-
mente dagegen nahezu gerade.
Aus diesem Bild werden die in Abb. 2 genannten Forderungen nach
Handhabbarkeit der Elemente sehr deutlich, daß nämlich
- der Spalt zwischen den Kästen so ausgelegt werden muß, daß
Kastenkontakt vermieden wird, und daß
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- durch geeignete Auslegung der Kontaktebenen (Lage und Spalt
zwischen den pflasterni bzw. Spalt zwischen den fußeren Ele-
mentpflastern und den Stutzringen) zu starke Verbiegungen und
Kräfte zwischen den Elementen vermieden werden.
3.4 Anforderungen an den Brennstoff
Nach diesem Überblick über einige wichtige Auslegungsanforderungen
an die Brennelemente wird nun auf den Brennstoff als die wich-
tigste Komponente für die Wiederaufarbeitung eingegangen. Fer-
tigungstechnische Aspekte, d. h., die Frage, wie ein in Salpeter-
säure gut lösbarer Brennstoff verfügbar gemacht werden kann,werden
nicht diskutiert, da sich damit ein späterer Vortrag noch be-
schäftigen wird. Es wird vielmehr versucht aufzuzeigen, bei wel-
chen Spezifikationsanforderungen an die Brennstoff tablette das
Kriterium der "Wiederaufarbeitbarkeit" eine Rolle spielt bzw.
Berücksichtigung finden muß.
Die wichtissten allgemeinen Anforderungen an den Brennstoff sind
bereits in der Abb. 2 mit formuliert worden
- technisch machbar
- Sicherheitskriterien erfüllbar
- Wirtschaftlichkeit: hoher Abbrand realisierbar
- Löslichkeit
Daraus sind auch direkt die Kriterien für die Brennstoffspezi-
fikation ableitbar, die zur Formulierung verschiedener Produkt-
merkmale geführt haben, wie sie in Abb. 6 zusammengestellt sind.
Dabei ist oftmals zwischen konkurrierenden Erfordernissen von
Auslegung, Betrieb und Fertigung abzuwägen, wobei den sicherheits-
relevanten Gesichtspunkten die höchste Priorität zukommt. Spezi-
fizierte Werte sind für den Erstkern SNR 300 sowie den SNR 300
Zweitkern und SNR 2 angegeben.
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- Der PU-Gehalt muß wegen der Kriterien "Vermeidung zentralen
Schmelzens" und "Löslichkeit"gleichermaßen begrenzt werden,
da der Schmelzpunkt des Mischoxids mit dem Pu-Gehalt abnimmt
und die Löslichkeit auch des Mischkristalls bei hohen Pu-
Gehal ten (~40 %). beeinträchtigt wird.
- Bei der Festlegung der Stöchiometrie gibt es unterschiedliche
und teilweise konkurrierende Anforderungen:
Das Kriterium der Vermeidung von chemischer Wechselwirkung
Brennstoff/Hülle fordert eine geringe Stöchiometrie, damit
zur Vermeidung der Stahloxydation das Sauerstoffpotential
gering gehalten wird.
Das Kriterium der Vermeidung von zentralem Schmelzen fordert
eine hohe Stöchiometrie, da so die Wärmeleitfähigkeit und
der Schmelzpunkt günstig beeinfluß werden.
Für gute Löslichkeit ist ein Wert bei OlM = 1,97 günstig, da
dann radiale u/pu-umverteilungsvorgänge minimal sind und z.B.
lokale Pu-Anreicherungszonen am Zentralkanal mit einge-
schränkter Löslichkeit vermieden werden.
Der spezifizierte OlM-Bereich ist somit ein Kompromiß hinsicht-
lich der verschiedenen Forderungen.
- Von der Mikrostruktur fordern alle genannten Kriterien eine
möglichst homogene Verteilung. Hier spielen natürlich ferti-
gungstechnische Details eine übergeordnete Rolle, z. B. der
Einfluß von Sintertemperatur und Korngröße auf den Misch-
kristallanteil und die Sinterbindung der Keramik.
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- Bei der Tablettendichte fordern der hohe Zielabbrand und
die Vermeidung der mechanischen Wechselwirkung Brennstoff-
Hülle die Bereitstellung eines gewissen Freivolumens über
Tablettenporosität und Spalt. Da die Spaltweite zur Ver-
meidung eines zu großen Temperatursprungs zwischen Hüllrohr
und Pellet begrenzt ist, sind Pelletdichten von etwa 95 %
anzustreben.
Die Forderung nach geringer chemischer Wechselwirkung von
Brennstoff und Hüllrohr führt ebenfalls zu einer hohen Pellet-
dichte, da der Brennstoff mit steigender Dichte chemisch in-
aktiver ist, eine geringere OlM-Drift und eine geringere Mobi-
lität von Spaltprodukten und Sauerstoff zeigt.
Der Zusammenhang zwischen Tablettendichte und Löslichkeit ist
mehr indirekt zu sehen. Die Brennstoffherstellverfahren, die zu
hochlöslichem Brennstoff mit hohem Mischkristallanteil führen,
(OCOM, AUPuC) weisen nämlich eine verfahrenstypische hohe Dichte
von 92 - 95 % TD aus. Dies führte zum Begriff des "hochdichten
hochlöslichen" Brennstoffs für SNR-300 und KNK-II Nachladungen.
Abschließend zu dieser Zusammenstellung sei vermerkt, daß die
Pu-Löslichkeit als Spezifikationsanforderung in die Brennstoff-
spezifikation für SNR-300-und KNK-II-Nachladungen aufgenommen
wurde. Die Pu-Löslichkeit wird spezifiziert mit 99 % nach
6-stündiger Lösezeit in 7-molarer HN03 .
4. Auslegungsdaten der Brennelemente und des Kerns
Nachdem hiermit bereits die wichtigsten Daten für den Brennstoff
von Schnellbrüterbrennelementen genannt worden sind, soll noch
kurz darauf eingegangen werden, wie auf Basis des heute vorge-
sehenen SNR-2-Konzepts die Elemente und der Kern aussehen, in
denen der eben diskutierte Brennstoff eingesetzt werden soll.
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Dazu zeigt zunächst einmal Abb. 7 einen Kernquerschnitt. Ihm
soll nur entnommen werden, daß es sich um einen Kern mit 2
Anreicherungszonen handelt mit 252 Elementen in der inneren
Spaltstoffzone und 162 in der äußeren, sowie 120 Brutelemente
und 37 Absorbern.
In Abb. 8 sind die wichtigsten geometrischen Daten und nomi-
nellen Auslegungsbelastungender SNR-2-Brennelemente zusammen-
gestellt. Abb. 9 schließlich gibt einige auch für die Wieder-
aufarbeitung wichtigen Informationen über den Kern und seinen
Brennstoff.
Wichtige Zahlen sind:
- Plutonium-Inventar im Kern 8.0 t zu BOL und 7.5 t zu EOL.
- In den Brutmänteln werden 1.7 t Pu erbrütet.
- Die Pu-Anreicherungen nehmen zu mit dem Abbrand, obwohl die
Inventare abnehmen, was an dem insgesamt sinkenden Schwerme-
tallgehalt liegt.
- Interessant ist vielleicht noch der Pu-Vektor, der im frischen
Zustand einer LWR-Zusammensetzung entspricht und sich während
der 4-jährigen Einsatzzeit relativ wenig ändert.
- Das Schwermetallinventar der Brennelemente addiert sich zu
61.6 t auf, woraus sich bei der Standzeit von 4 Jahren und
einer Excorezeit von etwa 3 Jahren ein Schwermetallstrom
von knapp 10 t pro Jahr ergibt, zu denen dann noch einige
wenige t von den Brutelementen hinzukommen.
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5. Mögliche Änderungen der BE-Auslegung
Zum Schluß sollen noch kurz mögliche Unterschiede zukünftiger
Schnellbrüterelemente gegenüber dem hier vorgestellten Konzept
diskutiert werden:
- Mögliche Vereinfachungen zur Kostensenkung oder Änderungen
mit dem Ziel der besseren Zerlegbarkeit dürften wohl aus
Sicht der WA nur wünschenswert sein, so z. B. die Verringe-
rung des Stahlgewichts pro BE.
- Weitere Abbranderhöhungen über den heutigen Zielwert von
140 MWD/kg SM hinaus sind nur denkbar, wenn die Bestrahlungs-
versuche und Reaktorbetriebserfahrungen dieses zulassen. Hier
wird dann zu prüfen sein, ob die erhoffte Senkung der Brenn-
stoffzykluskosten nicht durch Pönalen bei der WA kompensiert
wird.
- Heterogene Kerne könnten wieder interessant werden, wenn der
günstigere Natrium-Voideffekt,das günstigere Abbrandverhalten
oder das geringere Neutronenflußniveau wieder zu Ehren kommen.
Die wesentliche Konsequenz wäre eine Anhebung der Pu-Anreiche-
rung, so daß hier die Frage nach einem Limit mit Hinblick auf
die Löslichkeit zu stellen wäre.
Andere Stabdurchmesser würden hauptsächlich die Inventare und
das Anreicherungsniveau ändern, dürften aber kaum schwerwie-
gende Konsequenzen für die WAA nach sich ziehen.
- Ganz anders sieht es bei den alternativen Brennstoffen aus,
von denen wir wissen, daß sie die noch recht junge WA-Land-
schaft grundlegend verändern würden. Allerdings ist wohl in
den nächsten Jahrzehnten keine Notwendigkeit gegeben, zu
diesen alternativen Brennstoffen überzugehen. Es sieht viel-
mehr so aus, als könne der Mischoxidbrennstoff die stark her-
abgesetzten Anforderungen an die Schnellbrutreaktoren in der
absehbaren Zukunft vollauf erfüllen.
- 11 -
I
SPX 1
KNK 11
SNR 300 Mk la
SNR 2 HOM 1 SNR 2
1=
,.,
'"NN
...
'"\0
; I-c:
"":ä
~
..
c:
c:
'"..CD
'" $!
... ...,... co ~-.t ,... ,...
N N N N
II ; - -t ~ II I Cl ~ tc: c: 8 c:co "" co "" Cl> :t,Cl> :ä ~ I I '" I.... ~ CD...
""
,.,
....
,.,
.... .... ....
... tIl ... tIl
c: ~ e ec::
'"
..
'"
cu
.. ~ .. ..CD CD CD
~ID
KNK 11/2 SNR 300Mk la S:,jR 2 HOH 1 SPX 1 SNR 2
Shbanzahl 127 . 166 271 271 271
Shbdurchmesser [mm] 7,6 6,0 7,6 8,5 11,5
Brennstofflange (mm] 600 950 950 1000 10()()
Brutstofflange [mm] 2 • 200 2' 400 2' 500 2' 300 2' 300
..
VERGLEICH VON SCHNELLBRUTER - BRENNELEMENTEN
Abb. 1
- 12 -
- TECHNISCHE MACHBARKElT
- SICHERHEIT
I KEIN BRENNSTOFFSCHMELZEN
I BRENNSTABINTEGRITÄT
(INNENDRUCKBELASTUNG J
CHEMISCHE WECHSELWIRKUNG BRENNSTOFF / HüLLE J
MECHANISCHE WECHSELWIRKUNG BRENNSTOFF / HüLLE)
- WIRTSCHAFTLICHKEIT
I GERINGE BRENNSTOFFZYKLUSKOSTEN
I GERINGE ANLAGEN- UND INVESTITIONSKOSTEN
I BETRIEBSSICHERHEIT / VERFÜGBARKElT
(HANDHABBARKElT DER KERNELEMENTE J
BEGRENZUNG DER KRAFTÜBERTRAGUNG
UND VERBIEGUNG)
- WIEDERAUFARBEITBARKEIT
I ZERLEGBARKEIT DER ELEMENTE
I LÖSLICHKEIT DES BRENNSTOFFS
Reaktorkern
3/11/83
16195/05-81/1
ALLGEMEINE ANFORDERUNGEN AN DIE BRENNELEMENTE UND
IHRE KOMPONENTEN
Abb. 2
- 13 -
Relative
Brennstoffzykluskosten [-]
Spaltstoffhöhe
/längenteistung
~~.._"._ ...-
, "---" Schmierdichte
"
--- --- _ Stab-
-Durchmesser0,9
0,8
1,3
1,1
1,2
1,0
100---140---180-Abbrand [MWd/kg]
6 1,6-8,5 11-Stab-f [mm]
80 85 90 Schmierdkhte (°/0]
35'0 450-500 längenleist~~,g lW/em]
80 100 120-(orehöhe [cm]
Reaktorkern
03/11/83
EINFLUß VON AUSLEGUNGSPARAMETERN AUF DIE
BRENNSTOFFZYKLUSKOSTEN
16195/05-81/1
Abb. 3
2520
E4»t [1022 MeVem - 2]
15
5chwellaufweitung
T =723 K
1.4970kv, 1.4970kv, a
5
.."
~'
tr
ti"
~I 4l ISNR 300 Mkla I / ß~1r[§~&1r@~3/11/ 83441 VLT /I //
0
3J !///c"- SNR 2c<J "I I n"7nl~ .. _ 1370 VLT
•SNR 300 Mkll
570 VLT
/ . i•KNK 11/12~
'400 VLT
KNK 11/2," / 1 ~ ->>I:>.455 VLT
r-
fKNKII/ll
I i 'LV H. I I ~ \ 1.4970kv1/1 ~ •
1265 VLT'~---~ 11 I11III tIJIIIPtIJIIIP
-15-
;
•
I
I
i
i
,
I
I
j
!
t
.
I
. I
I
i
i
i
i
i
i
i .• ,1""
11 j i i,., 10'
" "
,h 110 "I
2 3 5 6 7 8 9 10 11 12 13 I ~ 15 15
Reaktorkern
03/11/83 KERNVERBAND DES SNR 2
16195/05-81/1
Abb. 5
- 16 -
O[Rq'iJ'~IRl&'iJ'@~ [J
/
_.
PRODUKTMERKMAL SPEZIFIZIERTE WERTE KRITERIEN
MK IA MK II/SNR2
PU-GEHALT 30 25/20 - ZENTRALES BRENNSTOFF-
[GDJ.-%J SCHMELZEN
- LöSLICHKEIT
- (BRUTRATE) .
STÖCHIOMETRIE 1. 970 + - CHEM, WECHSELWIRKUNG1.97-0,0-2
+ 0,025 BRENNST,/HÜLLE
- 0,030 - ZENTRALES BRENNSTOFF-
SCHMELZEN
- LöSLICHKEIT
MIKROSTRUKTUR MöGLICHST HOMOGEN - MECHAN, WECHSELWIRKUNG
BRENNSTOFF/HÜLLE
MAX, PU-PARTIKEL- - LOKALES SCHMELZEN
GRößE<- 300 UM
- LÖSLICHKEIT
TABLETTENDICHTE 86,5 92 - 95,5 - ZIELABBRAND
[% TD]
- MECHAN, WECHSELWIRKUNG
BRENNSTOFF/HÜLLE
- CHEM, WECHSELWIRKUNG
BRENNSTOFF/HüLLE
- LÖSLICHKEIT
- (BRUTRATE)
Reaktorkern SPEZIFIKATIONSFORDERUNGEN AN DEN SB-BRENNSTOFF
3/11/83 UND ZUGEHÖRIGE KRITERIEN
16195/05-81/1
Abb. 6
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SAEULENTYPEN DES SNR 2 BASISKERNS
SAEULE NR.\ CI 252 EL . SREULE ~ RTE 25 EL.SREULE NR.2 C2 162 EL. SREULE IRE 12 EL.SAEULE ~ RAD .BLI1NKET 120 EL.
Reaktorkern
03/11/83
16195/05-81/1
QUERSCHNITT DES SNR 2 BASISKERNS
Abb. 7
PARAMETER
BRENNSTAB
AUßENDURCHMESSER
HOLLROHRWANDSTÄRKE
SPALTSTOFFLÄNGE
BRUTSTOFFLÄNGE
GESAMTLÄNGE
ANZAHL JE BONDEL
KASTEN
INNENSCHLOSSELWEITE
\4ANDSTÄRKE
SPALT ZWISCHEN KÄSTEN
ELEMENT
TEILUNG
GESAMTLÄNGE
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EINHEIT
MM
MM
M
M
M
MM
MM
MM
MM
M
~/ERT
8.5
0.565
1.0
2 X 0.30
2.70
271
170.8
4.1
6.0
185.0
4.85
---------------------------------------------------------------------
NOM. AUSLEGUNGSBELASTUNGEN
LÄNGENLEISTUNG BOL/EOL
ABBRAND
DOSIS
\iJ/CM
MWd/kg SM
DPA-NRT
480/400
140
140
Reaktorkern
3/11/83
16195/05-81/1
GEOMETRIE- UND AUSLEGUNGSDATEN DER SNR 2
BRENNELEMENTE
Abb. 8
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PARAt~ETER
REAKTORLEISTUNG
ANZAHL: BRENNELEMENTE
BRUTELEMENTE
ABSORBERELEMENTE
STANDZEIT: BRENNELEMENTE
BRUTELEMENTE
EINHEIT
~1\~t h
A
A
HERT
3420
414
120
37
4
6
-------------------------------------------------------------------
PU - INVENTAR BOL/EOL : Cl T 4,35/4,26
C2 T 3.66/3.29
ABM T - /0,68
RBM T - /1.00
PU/SM BOL/EOL: Cl ,172/,186
C2 ,224/,220
SM - INVENTAR BOL/EOL: Cl T 25,3/22,9
C2 T 16,3/15.0
AX. B~1 T 25,0/24,9
RAD ,BM T 25,5/25,3
PU - VEKTOR) EOL/BOL: PU 238 % 1. 0 /0.6
PU 239 % 59.3/57,8
PU 240 % 24,8/28,3
PU 241 % 8,9/5,9
PU 242 % 5,0/5,4
AM 241 % 1. 0/2,0
BRUTRATE) INTERN) RADIAL) AXIAL 0.80/0.13/0,20
Reaktorkern REAKTOR- UND BRENNSTOFFDATEN SNR 2
3/11/83
16195/05-81/1 Abb. 9
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- VEREINFACHUNGEN ZUR KOSTENSENKUNG UND BESSEREN
ZERLEGBARKEIT
- WEITERE ABBRANDERHÖHUNG
- KONZEPTÄNDERUNG AUF OXIDBASIS
I HETEROGENE KERNE
I ANDERE (DICKERE) STABDURCHMESSER
- ALTERNATIVE BRENNSTOFFE
I KARBID
I METALL
Reaktorkern
3/11/33
16195/05-81/1
MöGLICHE ÄNDERUNGEN DER SCHNELLBRÜTERBRENNELEMENTE
Abb. 10
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BRÜTERBRENNSTOFFE: HERSTELLUNG UND ERFAHRUNG
J. Krellmann
ALKEM, Hanau
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Seit dem Jahr 1966 fertigt ALKEM Brüterbrennstoffe. Von
diesem Brennstofftyp wurden bis 1983 in Summe 4,9 t
Keramik hergestellt und zu insgesamt 15.200 Brennstäben
verarbeitet. Parallel zu den verschiedenen Fertigungsauf-
trägen sind eine ganze Reihe von F + E-Arbeiten durchge-
führt worden. Dabei handelt es sich um die Entwicklung und
Verbesserung von Fertigungsverfahren sowie um die Neu- und
Weiterentwicklung der Fertigungsanlagen. Eine große Zahl
von F + E-Tätigkeiten ergaben sich aus den laufenden Pro-
duktionskampagnen selbst und mußten unter zeitweise hohem
Termindruck fertigungsbegleitend durchgeführt werden.
In den vergangenen Jahren wurden auch eine größere Anzahl
von Stäben für Bestrahl ungsexperimente hergestell t. Der
überwiegende Teil der Experimente ist in Zusammenarbeit
mit dem Kernforschungszentrum Karlsruhe abgewickelt
worden. Um einen Uberbl ick zu geben, was im Hinbl ick auf
die Produktion von Brüterbrennstoffen bislang bei ALKEM
hergestellt wurde, dient die Abbildung 1 und eine auf-
tragsbezogene Ubersicht, die Abbildung 2.
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Näher eingegangen werden soll auf die Fertigungskampagnen
für die Kompakte Natriumgekühlte Kernreaktoranlage, abge-
kürzt KNK 11, den Schnellen Natriumgekühlten Reaktor
SNR 300, sowie die Bestrahlungsexperimente PHENIX und
SAPHIR, die in Abbildung 2 mit einem Balken gekennzeichnet
sind.
KNK 11, L Kern
Die Herstellung der 160 kg Brennstoff entsprechend
1.400 Brennstäben wurde über einen längeren Zeitraum bis
zum Jahr 1977 durchgeführt. Als Tablettenmerkmale sind die
Dichte von 86 % der theoretischen Dichte sowie der Durch-
messer von 5,1 mm zu nennen.
Das Herstellverfahren war unser damaliges Standardver-
fahren, das auf dem Fließschema der Abbildung 3 zu ersehen
ist.
Die Löslichkeit des hergestellten Brennstoffes~ d.h. die
Menge Plutonium, die vor der Bestrahlung des Mischoxids in
7 molarer Salpetersäure löslich ist, betrug hierbei nur
ca. 80 %. Mittlerweile wurde erkannt, daß eine möglichst
hohe Löslichkeit in Salpetersäure ohne Zusatz von fluß-
säure bei der Wiederaufarbeitung von Brennstoffen von ent-
scheidender Wichtigkeit ist, um den Plutoniumanteil in den
Abfällen und den Verlust an erbrütetem Plutonium so gering
wie möglich zu halten und um einen sicheren Betrieb der
Wiederaufarbeitungsanlage zu gewährleisten.
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Die Fertigung des KNK 11/1 wurde mit Maßsintern begonnen,
d.h. auf ein Schleifen der Pellets nach dem Sintern konnte
durch eine möglichst exakte Einhaltung von Preß- und
Sinterparametern überwiegend verzichtet werden. Die
Tabletten, welche nicht innerhalb der vorgegebenen Durch-
messertoleranzen lagen, wurden bei diesem Auftrag über
eine Meßmaschine aussortiert und die Pellets mit Ubermaß
naß geschliffen. Im VerlaUf der Fertigung wurde aufgrund
von Hantierungs- und somit auch von Dokumentations-
problemen auf die Weiterführung des Maßsinterns verzichtet
und zu 100 % geschliffen.
Das Einhalten des Sauerstoff/Metall-Verhältnisses des
Brennstoffs war bei diesem Auftrag problemlos, da als
obere Spezifikationsgrenze der stöchiometrische Wert von
2,0 spezifiziert war, den diese Tabletten sehr schnell bei
Lagerung erreichten. Es konnte vorausgesehen werden, daß
bei dem angewandten Verfahren und einem niedriger spezifi-
zierten OlMe-Verhältnis Probleme auftauchen würden, was
dann auch bei der Nachladung KNK 11/2 auftrat.
Aber bevor auf diese Nachladungskampagne eingegangen wird,
noch ein Wort zum Betriebsverhalten der KNK lI/I-Brenn-
elemente. Es wurde ein Abbrand von 100.000 Megawatt-Tage
pro Tonne Schwermetall erreicht. Dieser Wert gehört, welt-
weit gesehen, zu den Spitzenabbränden für Brüterbrennstoff
und ALKEM hofft, daß die Nachladung KNK 11/2 ähnlich gutes
Betriebsverhalten zeigt, nachdem der Kern am 26. Juni 1983
erstmals kritisch wurde.
- 25 -
KNK II, 2. Kern
Dieser zweite Kern wurde in den Jahren 1979 bis 1982 bei
ALKEM gefertigt und bestand aus 220 kg Keramik ent-
sprechend 1.150 Brennstäben. Die Dichte der gesinterten
Pellets lag entsprechend den Vorgaben in der Spezifikation
bei 92 und 94 % theoretischer Dichte, der Durchmesser der
Pellets bei 6,4 mm.
Die Herstellung des Brennstoffs wurde nach zwei Verfahren
vorgenommen.
Begonnen wurde mit dem sogenannten Einsint-Verfahren.
Diese Bezeichnung ist nicht besonders glücklich gewählt
und nur durch das damals als Weiterentwicklung vorgesehene
Zwiesintverfahren zu erklären. Es ist hierunter zu ver-
stehen, daß die Ausgangsmaterial ien 4 Stunden ohne die
Zugabe von Mahlhilfsmitteln gemahlen wurden. Durch diesen
Verfahrensschritt sind im Gegensatz zu dem früheren Stan-
dardverfahren schon Löslichkeiten von ca. 95 % erreicht
werden.
Im Verlauf der Fertigung ist dann auf das Qptimierte fQ-
tlahlverfahren, kurz OCOM-Verfahren, mit Vorkompaktierung
und Granulation übergegangen worden. Dabei wurde beim
Mahlvorgang ein Mahlhilfsmittel zugegeben, welches bei
höheren Mahl dauern bi s zu 12 Stunden das Anbacken des
feinen Pulvers an die Wände der Mühle und an die Mahl-
körper verhindert (Abbildung 4).
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Durch den Einsatz dieses hoch aufgemahlenen Pulvers
konnten die für die Wiederaufarbeitung des Brennstoffes
benötigten Löslichkeiten besser 99 % erreicht werden. Das
OCOM-Verfahren wird wegen des sehr viel niedrigeren
Plutoniumgehaltes in modifizierter Form auch bei der
Herstellung von Brennstoff für thermische Reaktoren in
größerem Umfang angewendet (Abbildung 5).
Wie schon angedeutet, sind bezüglich des Sauerstoff/
Metallverhältnisses speziell beim Einsint-Verfahren durch
die schnelle Oxidation Probleme bei der Fertigung aufge-
treten. Um di e vorgegebene Grenze von 1,99 ei nhal ten zu
können, mußte die hergestellte Keramik in enger Zusammen-
arbeit mit dem Stabbetrieb schnellstens in Hüllrohre ver-
füllt und verschweißt werden. Die anschließende OCOM-
Fertigung verlief dann bezüglich dieses Punktes wesentlich
besser und 1 ieß es zu, den Keramik- und den Stabbetrieb
wieder stärker zu entkoppeln, da länger gelagert werden
konnte.
Als Hüllrohrmaterial wurden 3 verschiedene Varianten des
Stahl s 1.4970 verwendet, die sich in Kal tverformung und
Auslagerung unterschieden. Mit gleichen Schweißparametern
für die 3 Versionen konnte ein spezifikationsgerechtes
Ergebnis erzielt werden. Besondere Probleme gab es nur bei
der Füllgasreinheit. Eine Leckage in unserem Hel iumgas-
system führte zu Werten von unter 95 % Hel i um im Brenn-
stab. Durch mitlaufend geschweißte Proben wurden wir auf
diese Abweichung aufmerksam und der Fehler konnte nach
eingehender Suche gefunden und behoben werden.
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KNK 11, Ringelemente
Gesondert eingegangen werden soll neben diesen größeren
Aufträgen auf die Fertigung der KNK II-Ringelemente. Hier
wurde neben der Brennstoff-Herstellung nach dem aGaM-Ver-
fahren auch das Amonium-~ranyl-fl~tonyl-~arbonat-Verfah­
ren, kurz AUPuG-Verfahren eingesetzt (Abbildung 6).
Es handelte sich hierbei um 2 Brennelemente mit 40 kg
Keramik nach dem aGaM-Verfahren und 1 kg nach dem AUPuG-
Verfahren mit Plutonium der 2. Generation. Dieses eine
Kilogramm wurde durch die Aufarbeitung von KNK II/1-Brenn-
s t ä ben i n der t~ I ~ LI abge t ren ntun des gel an9 s 0 mit, die
Schließung des Brennstoff-Kreislaufs durch die KNK zu
demonstrieren.
Die Dichte der Pellets lag bei 94 % theoretischer Dichte,
der Durchmesser der geschliffenen Tabletten bei 6,4 mm und
die erzielte Löslichkeit mit beiden Verfahren besser 99 %,
wobei die Werte des Gofällverfahrens in der Regel um
einige Zehntel % höher liegen als die des Mahlverfahrens.
Zur Einstellung der Dichte waren Zinkstearat-Zugaben von
0,8 bis 1,8 % als Porenbildner notwendig, die über vorlau-
fende Performance-Tests ermittelt wurden. Der Grund hier-
für lag in der erhöhten Sinteraktivität des gemahlenen
Materials gegenüber der spezifizierten Sinterdichte.
- 28 -
Die Keramik war hinsichtlich ihres
Verhältnisses äußerst stabil. Dies ging
Keramik, die nach dem Sinterofenausgang
zierten Wert lag, durch Lagern nicht
tionsgerechten Bereich hineindriftete.
mußte nachoxidiert werden.
Sauerstoff/Metall-
sogar so weit, daß
unter dem spezifi-
in den spezifika-
In diesen Fällen
Aus Abbildung 7, welche die Fertigungsdurchsätze des
KNK 11/2 mit seinen 2 Verfahrensvarianten sowie für die
Ringelemente zeigt, ist zu ersehen, daß größere Aufträge,
die zu längeren Fertigungszeiträumen führen, mit Durch-
satzsteigerungen verbunden sind, was letzlich auch zu
Kostensenkungen führt. Die gleiche Abhängigkeit zeigt sich
auch bei der Herstell ung der SNR 300-Brennstäbe und ent-
spricht den Erfahrungen von Produktionsabläufen im Allge-
meinen.
Selbstverständlich können Kostensenkungen auch durch
andere Maßnahmen erzielt werden, so z.B. durch die Ver-
größerung von Pelletdurchmessern.
SNR 300
ALKEM hat im Rahmen dieses Auftrags 60 % der Brennstäbe
des Erstkerns, d.h. 20.400 Stäbe mit zusammen 4 t Keramik
zu fertigen. Die Spaltstoff-Anreicherungen betragen bei
der C l-Anreicherung ca. 26 % Plutonium, bei der C2-
Anreicherung ca. 37 % Plutonium. Die hohe Anreicherung
fertigt ALKEM alleine, die niedrige Anreicherung ALKEM und
die Fa. Belgonucleaire gemeinsam.
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Das Keramik-Fertigungsverfahren entspricht, wie beim
KNK lI/1 schon erwähnt, dem früheren Standardverfahren,
d.h. die Plutonium-Löslichkeit vor der Bestrahlung liegt
bei nur ca. 80 %. Die Produktion wurde in den Jahren
1975/76 im Rahmen der F + E-Vorhaben mit einem sogenannten
Probelauf begonnen, der auf Probleme und deren Verbes se-
rungsmögl ichkeiten im Hinbl ick auf die spätere eigentl iche
Fertigung hinweisen sollte. Im Jahr 1978 wurde dann die
Produktion auf der Fertigungslinie II aufgenommen. Der
Durchsatz konnte bis zum Februar 1983 auf ca. 600 Brenn-
stäbe pro Monat entsprechend 120 kg Keramik kontinuierlich
gesteigert werden. Die sich daran anschließende Produktion
nach dem Wechsel auf die Fertigungslinie I konnte bis dato
auch schon wieder auf einen Durchsatz von über 500 Brenn-
stäben pro Monat angehoben werden.
Zur Charakterisierung des Brennstoffes ist zu sagen, daß
der Pelletdurchmesser bei ca. 5,1 mm liegt und die Dichte
nur ca. 86 % der theoretischen Dichte beträgt. Dieser Wert
wird hier im Gegensatz zum KNK 11/1, wo niedrig sinterndes
U02 verwendet wurde, durch den Porenbildner Ammonium-
~ranyl-~arbonat eingestellt. Die Sinteraktivität des ein-
gesetzten hochsinternden Urandioxids und die unterschied-
liche Sinteraktivität der Plutoniumdioxid-Lose werden
durch wechsel nde AUC-Zugaben ausgegl ichen. Besondere
Probleme bei der Pelletfertigung ergaben sich durch die
sich ändernden physikalischen und chemischen Eigenschaften
des Plutoniumdioxids aus dem französischen La Hague. Mit
zunehmendem Alter des r~aterials ergaben sich auch höhere
Americium-Gehalte und damit insbesonders in Verbindung mit
dem hohen Plutonium-Anteil in der C2-Anreicherung
Strahlenbelastungsprobleme für die Mitarbeiter, speziell
bei der Teilkörperdosis.
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Daß die Verarbeitung dieser Materialien zusammen mit
gesteigerten Durchsätzen möglich ist, kann auf die sehr
speziellen Abschirmungsmaßnahmen, erhöhte Sauberkeitsan-
forderungen in den Handschuhkästen sowie nicht zuletzt auf
das verbesserte Verhalten der Mitarbeiter vor Ort zurück-
geführt werden. Auf diesem Gebiet können aber durch
weitere gezie1te Verbesserungen und Entwicklungen Fort-
schritte gemacht werden.
Ein sich im Laufe der P1utoniumdioxid-An1ieferungen
erhöhender Gehalt an Plutonium 238 in Größenordnungen bis
zu 1,5 % ergab durch die daraus folgende höhere vJärme-
entwicklung im Material Probleme mit der Stabilität des
Brennstoffs bezüglich des OlMe-Verhältnisses. Die Wärme-
leistung lag bei früheren Plutonium-Lieferungen bei ca. 5
Wattlkg Plutonium und ist teilweise in 1983 auf mehr als
doppelt so hohe Werte gestiegen. Dies hat eine schnellere
OlMe-Drift der Pellets zur Folge, insbesonders bei den
Brennstäben mit der hohen C2-Anreicherung von ca. 37 %
Plutonium. Die Entkopp1ung durch Lagerung zwischen
Keramik- und Stabbetrieb lag früher bei mindestens
2 Monaten und reduziert sich durch diese verringerte
Stabilität auf weniger als 1 Woche. Bei erforderlichen
längeren Lagerzeiten wurde die Keramik in Kühlschränken
aufbewahrt und so einem wesent1 ichen stabileren Zustand
zugeführt. Dieses Verfahren ist jedoch sehr zeitaufwendig.
Erwähnt werden soll auch, daß es im Verlauf der Produktion
gelungen ist, die Fertigungsrückläufe zu verringern bzw.
soweit sie unvermeidbar sind, wieder zurückzuführen und
auch Fertigungsrückläufe aus früheren Herstellungslosen
einzusetzen.
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Die Stabfertigung setzte zum Verschweißen der Hüllrohre in
der Fertigungslinie 11 eine neue Schweißanlage ein, die
mit einer frei programmierbaren Steuerung die Brennstäbe
nach dem Füllen mit Helium verschließt. Auch bei dieser
Anlage zeigte sich, daß die letztendliche Erprobung die
Fertigung selbst darstellt, da auch nach eingehendsten
inaktiven und aktiven Probeläufen erst langsam eine
annehmbare Leistung bezüglich Qualität und Durchsatz
erreicht werden konnte.
Nach dem Wechsel der Produktion auf die Fertigungslinie I
ist mittlerweile auch hier eine neue Schweißanlage in
Betrieb genommen worden, die nach relativ kurzer Anlauf-
zeit die in Hüllrohre eingefüllte spezifikationsgerechte
Keramik ohne besondere Schwierigkeiten verschweißt. Ein
wesentl icher Vortei 1 dieser Anl age ist, daß das Hüll rohr
gegenüber älteren Fertigungsanlagen wesentlich weniger
kontaminiert werden kann. Dies ist konstruktiv so gelöst,
daß sich nur der unmittelbare Schweißbereich des Rohres im
Handschuhkasten befindet, der Rest des Stabes aber außer-
halb.
Das verwendete Wolfram-Inertgas-Schweißverfahren könnte im
Rahmen einer Neuentwicklung mittelfristig durch ein Wider-
stands-Preßschweißverfahren ersetzt werden. ALKEM steht
hier in Verbindung mit der Firma Reaktor-Brennelement
Union, die bereits Erfahrungen mit diesem Verfahren ge-
sammelt hat und wird die schon vorhandenen Erkenntnisse
für den Plutonium-Betrieb weiterentwickeln.
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Es ist zu begrüßen. daß die während der Produktion auftre-
tenden Probleme über fertigungsbegleitende Entwicklungs-
programme einer Lösung zuführt werden können. Diese Mög-
lichkeit wurde durch den Arbeitsausschuß F + E, Arbeits-
gruppe 8 des SNR 300 gegeben, aber auch viele vorlaufenden
F + E-Arbeiten in den vergangen Jahren, über die entspre-
chende Berichte verfaßt wurden, sollen in diesem Zusammen-
hang nicht vergessen werden.
An dieser Stelle soll auch kurz auf die Zusammenarbeit der
beiden Fertiger, ALKEM und Be1gonuc1eaire, eingegangen
werden. Durch die vertragliche Möglichkeit gegeben, haben
viele gemeinsame Treffen stattgefunden und es hat sich im
Hinblick auf den SNR 300 eine sehr gute, offene und nutz-
bringende Zusammenarbeit auf allen Gebieten etabliert,
auch unter Einschluß von RBU bezüglich des Assemb1ierens.
Wie bereits erwähnt, liegt die Plutonium-Löslichkeit des
derzei t hergestell ten Brennstoffs bei ca. 70 %. Es ist
vorgesehen, daß die Nachladungen des SNR 300 mit löslichem
Brennstoff ausgeführt werden soll en, ob auch hochdicht,
ist noch nicht entschieden. Aber es ist zu erwarten, daß
auch bei diesem gegenüber heute geänderten Herstellungs-
verfahren Probleme auftauchen werden, die über entspre-
chende F + E-Programme gelöst werden sollten.
Der hochdichte Brennstoff hätte den Vorteil, daß mit
niedrigeren Wasserstoffwerten und mit geringerer Sauer-
. stoff/Metall-Drift zu rechnen ist. Die Herstellung
niedrigdichter Pellets erscheint jedoch, z.B. durch die
hohe Zugabe dichtesenkender Porenbildner, anspruchsvoller
gegenüber dem hochdichten Brennstoff und dürfte einen
erhöhten Aufwand an Verfahrensentwicklung und Qual itäts-
sicherung bewirken.
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ALKEM würde den hochdichten hochlöslichen Brennstoff
bevorzugen, da hier die Erfahrungen, welche aus KNK 11/2,
dem Bestrahlungsexperiment Ph~nix/Saphir und auch aus der
thermischen Fertigung vorliegen, eingebracht werden
könnten und das heutige Standardverfahren OCOM zum Einsatz
käme.
Zum SNR 300 abschl ießend noch bei spiel haft zwei Entwick-
lungsprogramme des Qualitätswesens der ALKEM, die über den
Arbeitsausschuß F + E, Arbeitsgruppe 8 befürwortet wurden
und die Qualitätssicherung erleichtern. Zum ersten handelt
es sich hierbei um die Pelletverwechslungsprüfung. Ur-
sprüngl ich war vorgeschlagen worden, über einen Aktiv-
Scanner die mögliche Verwechslung von Pellets aus den zwei
Anreicherungen in den Brennstäben zu erkennen. Entwickelt
und qualifiziert wurde vom Qualitätswesen der ALKEM jedoch
ein passiver Gamma-Scanner (Abbildung 8), der für
Plutonium 241 die 208 keV-Linie und für Americium 241 die
60 keV-Linie detektiert und aus dieser Kombination mittels
eines Rechenverfahrens und des Wissens um den vorliegenden
Isotopenvektor die Prüfung schneller und kostengünstiger
durchführen kann.
Des weiteren wurde zur besseren Bewäl tigung des Daten-
stromes bei diesem Auftrag ein rechnergestütztes Labor-
datensystem entwickelt und installiert, welches heute die
umfangreiche Dokumentation im Hinblick auf die anspruchs-
vollen Spezifikationsanforderungen erst möglich macht.
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Bestrahlungsexperimente PHENIX und SAPHIR
Der im Jahr 1982 für beide Experimente in einer gemein-
samen Kampagne hergestellte Brennstoff dient als Mk lI-Typ
im Hinblick auf die Nachladungen des SNR 300 zur Test-
bestrahlung, ist hochdicht mit ca. 94 % theoretischer
Dichte und hochlöslich, mit Werten besser 99 %.
Gefertigt wurde nach dem OCOM-Verfahren und dem AUPuC-
Verfahren, so daß die Ergebnisse der Experimente Rück-
schlüsse auf beide Verfahren zulassen. In diesem Zusammen-
hang ist zu unterstreichen, daß ALKEM großes Interesse an
Bestrahlungsexperimenten hat, um zur Produktqualifikation
und den Einsatzmöglichkeiten Aussagen zu erhalten. Im vor-
liegenden Fall ist das Einbringen von Stäben in einen
französischen Brüter, den PHENIX, besonders interessant.
Bei der Herstellung dieser Bestrahlungsexperimente mit
300 Brennstäben entsprechend 85 kg Keramik konnte zu 90 %
auf das Schleifen der Tabletten verzichtet werden. ALKEfl1
wird versuchen, in Zukunft die Fertigung von Schnell-
brüterkeramik mit einem Minimum an Schleifen zu bewerk-
stelligen, was bei den Schnellbrüterdurchmessertoleranzen
von ± 7/100 mm erzielbar erscheint. Die entsprechende
WeiterenhJicklung im Rahmen des SNR 300 ist aufgenommen,
wobei wir auch versuchen, die nicht zu vermeidende
Schleifarbeit trocken und nicht wie früher naß durchzu-
führen.
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Das Sauerstoff/Metall-Verhältnis der Phenix/Saphir~Tablet­
ten wurde durch gezielte Befeuchtung während der Sinter-
ofenreise eingestellt. Diesem Verfahren sind allerdings
dort Grenzen gesetzt, wo zu hohe Befeuchtungen zu ver-
stärktem Auftreten von Sinterrissen führen.
Abschließend noch zwei Entwicklungen von Fertigungs-
Anlagen, mit denen ALKEM bereits einige Erfahrungen gesam-
melt hat und die auch für die zukünftige Schnellbrüter-
Brennstoffherstellung eingesetzt werden können. Es sind
dies zwei Beispiele aus einer großen Anzahl von Entwick-
lungen auf dem Gebiet der Produktionsanlagen, da die Anla-
genentwickl ung ein immer größeres Gewicht im Rahmen der
F + E-Aktivitäten der ALKEM bekommt.
Es handel t sich dabei um eine von ALKEM neu konzipierte
Kugelmühle (Abbildung 9), die Mischen, Mahlen und Aufbau-
granulieren kann. Die Arbeitsgänge werden zwischen dem
Anbringen der Behälter bis zu deren Abkoppeln ohne weitere
Handeingriffe ausgeführt, was zu einer erhebl ichen Redu-
zierung der Strahlenbelastung an dieser Stelle führt. Die
~1ühle ist zum Füllen und Leeren schwenkbar und in beide
Richtungen drehbar, ein Verschlußmechanismus trennt sie
bei den Arbeitsvorgängen gegen die Dosen ab. Daneben kann
sie auch für die Aufbereitung von Fertigungsrückläufen
eingesetzt werden. Nicht spezifikationsgerechte, gesinter-
te Pellets können z.B. in dieser Mühle in einem Arbeits-
gang gebrochen und nach verfahrenstechnischer Notwendig-
keit mehr oder weniger stark aufgemahlen werden.
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Diese Kugelmühle mit einem Fassungsvermögen von 8-10 kg
ist bereits im Plutoniumbetrieb für die Herstellung ther-
mischen Brennstoffes eingesetzt. Es entsteht hier und auch
an anderen Stellen der Fertigung der Vorteil, daß sich ein
Erfahrungsgewinn und damit auch ein Kostenvorteil für die
Herstellung von Schnellbrüter-Brennstoff durch die paral-
lel laufende Produktion für thermische Reaktoren ergibt.
Entsprechendes kann für das zweite Beispiel gelten, eine
Rundläuferpresse (Abbildungen 10 und 11), welche sich der-
zeit noch in der Uranerprobung im Technikum befindet. Sie
ist baugleich mit Pressen wie sie in der Uranverarbeitung
bei RBU eingesetzt werden und ermögl icht durch ihren mit
bis zu 12 Stempeln bestückten Tisch, der kontinuierlich
umläuft, wesentlich höhere Stückzahlen bei gleichzeitig
besserer Qual ität und besser steuerbarem Fertigungsver-
fahren beim Pressen von Tabletten. Nach eingehender Erpro-
bung mit Uran unter Fertigungsbedingungen, es wurde z.B.
ein Teil der SNR 300-Blanket-Pellets hergestellt, wird
derzeit die Umschl ießung des Pressenbereiches mit einem
Handschuhkasten vorgenommen. Die Rundläuferpresse soll
eine alte Presse in der Fertigungslinie I ersetzen und
dort ihre Eignung für hohe Durchsätze mit Mischoxid nach-
weisen.
Diese Beispiele zeigen Entwicklungen, die sehr fertigungs-
nah durchgeführt werden. Im Gegensatz hierzu gibt es
natürlich auch Beispiele der Verfahrens- und Anlagenent-
wicklung, die längerfristigen Charakter haben, wie zum
·Beispiel das .!:!.:!.edrigtemperatur-~rzzeit-~ntern NIKUSI
oder das ~eiß~chlag~erdichtungsverfahrenHSV.
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Zu erwähnen sind hier auch noch die auf dem Gebiet der
Verfahrensentwicklung laufenden Urrtersuchungen zur Brenn-
stoffstruktur, die in enger Zusammenarbeit mit dem Kern-
forschungszentrum Karl sruhe bearbeitet werden. Es wurden
in der Vergangenheit im Rahmen der Kooperation mit der KfK
auch schon Mitarbeiter der ALKEM für längere Zeiträume ab-
gestellt und es ist vorgesehen, dies auch in Zukunft bei
gemeinsam besonders interessierenden Aufgabenstellungen an
Plutonium-Proben weiterzuführen.
Zusammenfassend kann festgestellt werden, daß ALKEM durch
die Herstellung von 4,9 t Brüterbrennstoff heute in den
Fertigungsbereichen Konversion, Mischoxid-Brennstoffher-
stellung, Hülltechnik und auch Assemblieren, letzteres zu-
sammen mit der RBU, über die Erfahrung zur Herstellung der
verschiedenen Brennstoffe bzw. Brennstäbe gemäß unter-
schiedlichen Anforderungen verfügt und es wäre wünschens-
wert, diese Erfahrungen mit der weiteren Herstellung von
Schnellbrüterbrennstoff in Zukunft kontinuierl ich erwei-
tern zu können.
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LAGERUNG UND TRANSPORT VON BRUTERBRENNELEMENTEN
G.W. Köhler, H. Lahr
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Deutsche Gesellschaft für Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen,
Hannover
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I. EinfUhrung
Da im Inland bekanntlich keine Anlage vorhanden ist und auch mittel-
fristig keine verfüg~ar sein wird, die Brüterbrennstoff im
technischen Maßstab wiederaufarbeiten kann, sind Zwischenlösungen
erforderlich. Die im PSB laufenden Arbeiten zum mechanischen Teil
des Brennstoff-Kreislaufs dienen überwiegend einer solchen Zwischen-
lösung für die Entsorgung der KNK 11 (~ompakte ~atriumgekühlte
~ernenergieanlage) im Kernforschungszentrum Karlsruhe (KfK).
Sie tragen meist mit dazu bei, Grundlagen für eine künftige Pilot-
Anlage zur Aufarbeitung von Brüterbrennstoffen zu schaffen. Zur
Vermeidung von eventuellen Engpässen wurden auch Back-up-Lösungen
untersucht.
Es ist vorgesehen, die ersten drei Cores der KNK 11 in der Anlage TOR
in Marcoule (Frankreich) aufarbeiten zu lassen. Für die der
eigentlichen Wiederaufarbeitung vorzuschaltenden Phase wurde als
Referenz-Verfahren folgender Ablauf festgelegt (Bild 1):
1. Einbüchsen der BE einer Core-Ladung in der KNK
2. Transport zum Mehrzweckforschungsreaktor (MZFR) im KfK
3. Zwischenlagerung im MZFR
4. Transport zur Heißen Zelle Nr. 1 im Gebäude 701 des KfK
und Einschleusen
5. Nach dem Zerlegen Einbüchsen der Brennstäbe in der
Heißen Zelle und Ausschleusen
6. Rücktransport zum MZFR
7. Erneutes Zwischenlagern im MZFR
8. Abtransport zur Wiederaufarbeitungsanlage TOR.
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Entsprechend den Verfügbarkeitsterminen befinden sich die
einzelnen Vorhaben und Ausrüstungs-Komponenten für das
Referenz-Verfahren in unterschiedlichen Bearbeitungsstadien.
2, EinbUchsenJ interner Transport und kurzes
Zwischenlagern von Brennelementen der KNK 11
2.1 Grundsätzliches
Die abgebrannten Brennelemente (BE) läßt man nach der Entnahme aus
dem Reaktor solange im Natriumlager der KNK abklingen,bis sie ohne
Zwangskühlung und in Argon als wärmeübertragendes Medium transportiert
und gelagert werden können. Nach einer Reinigung in der Natrium-
Waschanlage der KNK /2/ werden sie mit einer Einbüchsstation in der
KNK in dicht verschließbare Büchsen verpackt. Das Einbüchsen hat den
Zweck, Kontamination durch defekte oder während des Transportes oder
der Zwischenlagerung defekt gewordene BE zu verhindern, inter-
kristalline Spannungsriß-Korrosion infolge Sensibilisierung zu
vermeiden und das kontaminationsfreie Einschleusen der BE in eine
kontaminierte Heiße Zelle zu ermöglichen.
Die Büchsen werden mit einem speziellen Abschirmbehälter für
interne Transporte (der sogenannten Henschel-Flasche) einzeln
zunächst zum MZFR gebracht und dort im Lagerbecken nach dem für BE
üblichen Verfahren unter Wasser entladen und in neuen speziellen
Gestellen zwischengelagert.
Zu entwickeln waren insbesondere die Einbüchsstation und die
BE-Büchse. Die Einbüchsstation und die benötigte Anzahl Büchsen
befinden sich nach erteilter Genehmigung bei der Firma NTG
Nukleartechnik, 6460 Gelnhausen, in einer fortgeschrittenen
Fertigungsphase.
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2.2 Brennelement-Büchse
Die BE-Büchse (Bild 2), die ein BE aufnehmen kann, besteht aus rost-
freiem Stahl (Werkstoff Nr. 1.4301) und wurde für einen Innendruck von
6 bar ausgelegt. Sie ist mit Deckel knapp 2,5 m lang und hat einen
Innendurchmesser von 150 mm.
Der Kopf der Büchse besitzt ein Vielnutprofil , das in ein entsprechendes
Profil der Henschel-Flasche und einer Schleusstation eingreift und damit
eine Verdrehsicherung bildet. Der Büchsenfuß ist so ausgebildet, daß er
an eine Schub- und Zugvorrichtung in der Henschel-Flasche gekoppelt
werden kann.
Die Büchse wird durch einen Deckel nach Art einer Bajonett-Kupplung
und mit einer flachen Dichtung aus einer Al/Mg-Legierung verschlossen.
Der Büchsenkopf und der Deckel besitzen je zwei ringförmige konzentrische
Schneiden. Beim Schließvorgang dringen diese Schneiden in die Dichtung
ein. In Versuchen wurde diese Dichtungsart als günstig ermittelt.
Die Dichtheits-Anforderung beträgt 10-5 Torr.l.s- 1. Es wurde nachge-
wiesen, daß die Leckrate auch nach thermischen Schocks und Stoßbe-
lastungen weit unter dem zulässigen Wert liegt.
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2.3 Einbüchsen der Brennelemente
Den Einbüchsvorgang in der KNK zeigt Bild 3. Dabei befindet sich die
Henschel-Flasche in vertikaler Position auf einem Tieflader in der
LKW-Schleuse und ragt durch eine große Luke in die darüber liegende
Verladehalle hinein.
Die Einbüchsstation wird mit einer Adapterplatte auf die Henschel-Flasche
gesetzt. Die BE-Transportflasche der KNK, in der sich ein BE befindet,
wird dann auf der Einbüchsstation abgesetzt.
Die Einbüchsstation besteht im wesentlichen aus einer abgeschirmten
Kammer, die oben und unten öffnungen mit Schiebern besitzt. Innen ist
eine Verschließ-Vorrichtung für BE-Büchsen.
In der Henschel-Flasche befindet sich eine BE-Büchse, die ein Stück
angehoben wird, damit ihr Oberteil in die Einbüchsstation hineinragt.
Das BE wird aus der Transport-Flasche in die Büchse abgelassen und
die Büchse verschlossen.
Die Verschließ-Vorrichtung führt dabei drei Bewegungen mit Hilfe
elektromotorischer Antriebe aus.
Der neben der Büchse bereitgehaltene Deckel wird
- über die öffnung der Büchse gefahren
- auf die Büchse gesetzt sowie
- um ca. 600 gedreht.
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3. Einschleusen der Brennelemente und Ausschleusen
der Brennstabe der KNK 11 an der Heißen Zelle
3.1 Grundsätzliches
Die in Büchsen im Becken des MZFR zwischengelagerten Brennelemente (BE)
werden aus den Lagergestellen entnommen und unter Wasser einzeln in
die Henschel-Flasche verladen. Sie werden dann entsprechend der Arbeits-
taktzeit zu den Heißen Zellen befördert und dort mit einer Schleusstation
in die Zelle Nr. 1 der mit Beton abgeschirmten Zellen gebracht.
Nach der Zerlegung /3 u.4/ werden die vereinzelten Brennstäbe in 103 mm-
Büchsen verpackt, und das Ausschleusen erfolgt ebenfalls mit der
Schleusstation unter Verwendung einer Adpater-Büchse. Letztere wird
mit Inhalt in die Henschel-Flasche verladen und zum MZFR transportiert.
Dort wird die Adapter-Büchse aus der Henschel-Flasche unterwasser
entladen, die 103 mm-Büchse entnommen und zwischengelagert. Hierfür
werden eine Anzahl von Positionen der für BE-Büchsen dimensionierten
Gestelle mit Adaptern versehen.
Umfangreiche Entwicklungsarbeiten erforderten die Schleusstation und
insbesondere das Verfahren zum Verpacken der Brennstäbe. Die Station
ist ebenfalls bei der Firma NTG in der Herstellung und die Komponenten
für das Verpacken der Brennstäbe sind bei der Firma NUKEM in 6450 Hanau
in Auftrag.
3.2 Die Schleusstation
Das Einschleusen der BE und das Ausschleusen der vereinzelten Brennstäbe
in die bzw. aus der Heißen Zelle wird von dem an der äußeren Schmalseite
vor der Zelle befindlichen Schleusraum aus durchgeführt. Hierzu
positioniert man die Schleusstation (Bild 4) vor der in eine Strahlen-
schutztür der Zelle eingebauten Drehschleuse. Hinter der Schleusstation
wird die auf einen Hubwagen gelegte Henschel-Flasche angedockt.
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Die Schleusstation besitzt ein Rohr, das in der Betriebsposition durch
die geöffnete Drehschleuse in der Tür und damit durch die Abschirmung
der Zelle hindurchragt. Sie ist ebenfalls mit einer Drehschleuse
ausgerüstet, so daß sie, wenn die Henschel-Flasche nicht da ist, die
Abschirmung übernehmen-kann. Im vorderen Teil des Rohres der Schleus-
station befindet sich eine nach dem Doppeldeckel-Prinzip arbeitende
Vorrichtung zum öffnen und Schließen der BE-Büchse und an der Mündung
ein Deckel zum kontaminationsfreien Schleusen durch die dichte Barriere
der Zelle.
Beim Einschleusen eines BE z.B. wird zuerst der Deckel der Schleusstation
mit demjenigen der Zellenöffnung in der dichten Barriere zu einem
Doppeldeckel zusammengekoppelt und zur Seite geschwenkt. Die Büchse
wird aus der Henschel-Flasche in die Schleusstation bis zur Dichtung
einer Verschlußglocke geschoben. Dann öffnet man die Büchse, in dem
ihr Deckel durch Drehen der Büchse mit der Verschlußglocke zusammenge-
koppelt sowie gleichzeitig entriegelt und mit einer Hilfsvorrichtung
in die Zelle herausgenommen wird.
Das BE kann nun ebenfalls mit der Hilfsvorrichtung aus der Büchse in
die Zelle gezogen werden.
3.3 Verpackung der KNK-II-Brennstäbe
Zur Anlieferung der Brennstäbe in der Wiederaufarbeitungsanlage TOR
in Marcoule werden von dem CEA folgende Auflagen gemacht:
- Verpacken der Brennstäbe in Büchsen von dem Typ, wie sie für
den Reaktor PHENIX verwendet werden (Bild 5).
- Die Büchsen sind außen quasi kontaminationsfrei anzuliefern.
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Die wesentlichen Unterschiede dieser IICEA-Büchse" gegenüber der
BE-Büchse sind ein Durchmesser von nur 103 mm und ein dichtgeschweißter
Deckel.
Erschwerend kommt weiter hinzu, daß es im Gebäude 701 weder geeignete
Einrichtungen zum Dekontaminieren noch eine saubere Zelle gibt. Eine
Kontamination der 103 mm-Büchse muß daher von vornherein weitestgehend
verhindert werden. Außerdem ist in der Zelle Nr. 1 weder eine zweite
geeignete Schleuse vorhanden noch aus Platzgründen nachträglich einbaubar
und ein Umrüsten der Schleuse vom Arbeitsaufwand her gesehen undiskutabel.
Es wurde ein Verfahren konzipiert, daß nicht nur die CEA-Anforderungen
erfüllt, sondern darüber hinaus auch keine zweite Schleuse sowie keine
Änderungen an der Schleusstation und der Henschel-Flasche erfordert.
Die wichti9sten Komponenten hierfür außer den 103 mm-Büchsen sind:
- eine Adapter-Büchse für die 103 mm-Büchse und
- eine halbautomatische Vorrichtung zum fernbedienten
Verschweißen des Deckels an der 103 mm-Büchse.
Mit Hilfe der Adapter-Büchse (Bild 6) wird eine 103 mm-Büchse in der
Henschel-Flasche und in der Schleusstation wie eine BE-Büchse gehandhabt.
Die Adapter-Büchse besitzt ebenfalls einen Deckel mit Bajonett-Kupplung.
In der Adapter-Büchse befindet sich eine Hülse, die herausgezogen
werden kann, so daß sie ein Stück in die Heiße Zelle ragt. Die 103 mm-
Büchse befindet sich in dieser Hülse, die sie bis auf eine kleine
Ringfläche an der Mündung vor Kontamination schützt.
Die 103 mm-Büchse wird sofort nach dem Befüllen mit Brennstäben
verschlossen.
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Die Einrichtungen zum Zuschweißen bestehen im wesentlich aus einem
feststehenden für fernbedientes Arbeiten angepaßten Schweißkopf.
Während des Schweißvorganges wird die Büchse um ihre Achse gedreht.
Vorgesehen ist das WIG-Impulsschweißverfahren. Zubehör sind eine
spezielle Fernsehanlage zur Schweißnaht-Kontrolle und Geräte für
eine anschließende Dichtheitsprüfung.
Nach dem Verschließen wird die kleine in der Heißen Zelle freie Ober-
fläche der Büchse dekontaminiert.
4, Beh~lter für den externen Transport
von KNK II-Brennst~ben
Eine überprüfung vorhandener Behälter ergab, daß kein geeigneter für
den wirtschaftlichen Transport der Brennstäbe in 103 mm-Büchsen
existiert, mit dem auch die in der Anlage TOR in Marcoule zulässigen
Maximalwerte für das Gewicht und die Abmessungen eines Behälters
einzuhalten wären.
Nach einer PSB/IT-Spezifikation wurde von der Firma Transnuklear GmbH
in 6450 Hanau im Rahmen einer Systemstudie ein angepaßter Transport-
behälter konzipiert (Bild 7). Als günstig erwies sich ein Behälter
aus globularem Grauguß mit einer Kapazität von acht 103 mm-Büchsen
und einem Gewicht von 18,4 t /6/.
Bei der Auslegung wurde von einer Mischbeladung ausgegangen, d.h. es
wurde der Transport von Test- und Treiber- oder Brutelementen gemeinsam
im Behälter vorgesehen. Dies erfolgte, da die Testelemente überpropor-
tional zur Wärme- und Strahlenproduktion beitragen. Eine Beladung
nur mit Testelementen würde eine dickere Abschirmung bedingen, die
bei Beladung z.B. nur mit Treiberelementen zu einem unwirtschaftlichen
Verhältnis von Gesamtgewicht zu Nutzlast führt.
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Ursprünglich als Back-up-Wsung gedacht, falls eine Vereinzelung
der Brennstäbe in fremden Heißen Zellen notwendig werden sollte,
wurde auch ein Transportbehälter mit Bleiabschirmung konzipiert
(Bild 8). Ein übergang zu dieser Bauweise war nötig, um innerhalb
des Gewichts-Limits von 20 t einen ca. 1 m längeren Innenraum passend
für BE zu ermöglichen. Für die längeren Brennstäbe des SNR-300 ist
voraussichtlich diese Bauart zweckmäßig, wenn diese ebenfalls in
der Anlage TOR wiederaufgearbeitet werden.
5, Lange ZWischenlagerung von Brennelementen
der KNK 11
5.1 Allgemeines
Es wurden nach einer PSB-Spezifikation von den Firmen Kraftwerk Union AG,
NUKEM GmbH und Transnuklear GmbH Konzeptstudien bezüglich
der Zwischenlagerung von 10 Core-Ladungen der KNK 11 durchgeführt.
Die Untersuchungen erstreckten sich auf die drei Methoden Naß-Lager,
Trocken-Lager und Behälter-Lager.
Die wichtigsten Ergebnisse der einzelnen Studien sind folgende:
Alle drei Methoden würden den vorgesehenen Zweck erfüllen und voraus-
sichtlich genehmigungsfähig sein. Am günstigsten wäre ein Standort in
der Nachbarschaft des Reaktors innerhalb des KNK-Areals unter weitest-
gehender Mitbenutzung der vorhandenen Infrastruktur.
Der Betrieb des BE-Lagers würde von der Warte des KNK-II aus
überwacht.
Die Arbeiten bei der Ein- und Auslagerung könnten mit zwei bis drei
Mann durchgeführt werden. Während der Lagerung wäre kein ständiger
Aufenthalt von Personal im Lagergebäude nötig.
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5.2 Naß-Lager /7/
In einem gegen Flugzeugabsturz schützenden Gebäude befinden sich das
Brennelement(BE)-Lagerbecken mit Kompakt-Lagergestellen (Bild 9).
Di e BE werden unterwasser in Büchs'en gel agert, die mit Schutzgas
gefüllt sind. Die Abfuhr der Nachzerfallswärme erfolgt mit in das
Becken hineingehängten Kühlern über Zwischenkreisläufe und Trockenkühler
an die Luft.
Für die Handhabung der Büchsentransportflasche und der gebüchsten BE
ist ein Brückenkran vorgesehen.
5.3 Trocken-Lager /8/
Das Trocken-Lager ist im Prinzip eine Heiße Zellen-Anlage (Bild 10).
In einer Lagerzelle werden gebüchste BE vertikal in einem Gestell
gelagert.
Die Handhabung der BE-Büchsen erfolgt mit einem Brückenkran, der
einen Greifer besitzt.
Von einer Warte aus wird das Ein- und Ausschleusen der BE überwacht
bzw. gesteuert. Die Warte besitzt zwei Strahlenschutzfenster, von
denen aus der Schleusbereich und die Lagerzelle eingesehen werden
können.
Zur Unterstützung beim Positionieren des Kranes dient eine Fernseh-
kamera an der Laufkatze des Kranes.
Die zu bevorzugende Bauweise arbeitet mit einer passiven Luftkühlung
mit einem geschlossenen Primär- und einem offenen Sekundär-Kreislauf
sowie einem Wärmetauscher dazwischen.
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5.4 Behälter-Lager /9/
Das Behälter-Lager besteht im wesentlichen aus einer als Witterungs-
schutz und zusätzliche Strahlenabschirmung dienenden Lagerhalle und
darin untergestellten Transport-/Lagerbehältern (Bild 11). Das Abladen
und Aufstellen der Behälter in der Halle erfolgt mit einem Brückenkran.
Die zur Kühlung benötigte Luft tritt an den Hallenseiten ein und durch
öffnungen im Dach wieder aus.
Die Bauweise der Transport-/Lagerbehälter (Bild 12) ist im Prinzip sehr
ähnlich derjenigen der Transportbehälter gemäß Bild 7. Die Kapazität
ist sieben gebüchste BE. Zugrunde gelegt wurde ebenfalls eine Mischbe-
ladung mit maximal zwei Testelementen. Das Behältergewicht beträgt 36 t.
Die Behälter müssen nicht nur die für den Transport nötige Typ-B-Zulassung
besitzen, sondern auch die zusätzlichen Anforderungen für die Lagerung
erfüllen. Entsprechend werden sie mit einer zusätzlichen Schutzhaube
ausgerüstet und auf Dichtheit überwacht.
Das Beladen der Behälter erfolgt im Lagerbecken des MZFR.
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5.5 Auswertung, Vergleich und Auswahl
Die wichtigsten Daten der drei Lagerarten sind in Tabelle sowie die
Vor- und Nachteile in Tabelle 2 gegenübergestellt.
Das Naß-Lager hat Vorteile hinsichtlich der erprobten Technologie,
ist aber aufgrund umfangreicherer Ver- und Entsorgungseinrichtungen
größer und dementsprechend teurer.
Günstig würde sich die Anwendung der Unterwasser-Zerlegung /5/ von BE
auswirken.
Das Trocken-Lager ergibt die kompakteste Bauweise und die kosten-
günstigste Variante. Es benötigt wenig Ver- und Entsorgungseinrichtungen 9
Es liegen jedoch bisher wenig Erfahrungen mit dieser Lagervariante vor
und die Genehmigung wäre ein Präzidenzfall.
Das Behälter-Lager ist die flexibelste Lagermethode hinsichtlich
Aufbau, Veränderungen, Erweiterungen und Stillegung. Es benötigt
keine Entsorgungseinrichtungen für radioaktive Abfälle und auch sonst
wenig Infrastruktur; die AnsprUche an den Standort sind damit ebenfalls
gering.
Nachteilig ist eine zusätzlich notwendige Be- und Entladeeinrichtung
für die Behälter (Wasserbecken oder Heiße Zelle).
Die Errichtungszeit ist kurz; die Investitionen werden nicht auf ein-
mal fällig. Erfahrungen mit dieser Variante sind bisher nicht vorhanden,
jedoch wird das Behälter-Lager in Deutschland seit einiger Zeit im
LWR-Bereich bevorzugt.
Die einzelnen Vor- und Nachteile sind natUrlich unterschiedlich zu
bewerten. Insgesamt gesehen ist die Zwischenlagerung in Transport-
Lagerbehältern mindestens für die bei KNK 11 in Betracht kommenden
Mengen die günstigste Lösung. Dies ist nicht nur durch die Zahl der
Tabelle 1 Zwischenlager für KNK 11 - Brennelemente
Naßlager Trockenlager Behälterlager
Lagerkapazität 324 BE 315 BE 315 BE
Gebäude 1Länge (m) 28 26 39;7Breite (m) 261) 16 17;5
Höhe (m) 27 18 11;5
Umbauter Raum (m3) ca. 11000 ca. 5200 ca. 8000 I
Lagerbecken { Länge (m) 9;23 6;3 2)
bzw. -zelle Breite (m) 6;25 5;8
Höhe (m) 8;01 9;6
Baukosten ca, (DM) 50 ~1io 15 Mio 34 Mio 3 )
1) Grundplatte
2) 45 Transport-Lagerbehälter
3) Erstinvestitionskosten einschließlich 4 Behälter: 7,5 Mio DM
0'\
!\.)
Tabelle 2 Vor- und Nachteile der drei Lagervarianten
Naß lager Trockenlager Behälterlager
Vor t eil e :
- übliche Technik wie bei LWR-BE - niedrige Kosten - hohe Flexibilität
- Trend .bei Zwischen-
- Zerlegung der BE im Becken lagerung von LWR-BE
möglich - Kosten streckbar
- oftmals genehmigt - keine radioaktivenAbfälle
- kaum Infrastruktur
nötig
Nach t eil e :
- hohe Kosten - Präzidenzfall für - zusätzliche Belade-
GenehmigUng einrichtung nötig
- im Störfall aufwendige
Fernbedienung
0)
w
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Vorzüge bedingt, sondern alleine die Flexibilität würde eine solche
Entscheidung bereits rechtfertigen. Da Lagerpositionen einheitlicher
Abmessungen entfallen können und Behälter auch bezüglich ihrer Bauweise
entsprechend dem Bedarf herstellbar sind, stellen nur die Tragfähigkeit
des Kranes und die Kranhakenhöhe Grenzen dar, innerhalb derer man
jedoch frei ist. So könnten auch hochaktive Abfälle verschiedener Art,
die bei der Wiederaufarbeitung anfallen, gelagert werden. Es würde
auch die Möglichkeit bestehen, kleine Mangen, z.B. eine Core-Ladung,
zunächst in einem anderen Zwischenlager mit unterzustellen.
Der Nachteil einer zusätzlich notwendigen Beladeeinrichtung für die
Transport-Lagerbehälter wiegt dagegen nicht schwer, da man wohl davon
ausgehen kann, daß im KfK mindestens ein BE-Becken hierfür zur Verfügung
stehen wird.
Aufgrund dieser Studien wurde im Konzept für die Pilot-Anlage MILLI 11
für das Eingangspufferlager ein Behälter-Lager vorgesehen sowie die
Möglichkeit BE umzuladen, z.B. von einem Behälter für ein BE in einen
Behälter für bis zu 7 BE.
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5.6 Versuchsbehälterlagerung
Auf den bisherigen Arbeiten aufbauend ist vorgesehen, in einem
Lagerversuch sieben BE aus der KNK 11 in einem Behälter im MZFR
ca. zwei Jahre zwischenzulagern. Drei BE werden hierfür in den
Heißen Zellen instrumentiert. An den BE und den Büchsen sollen
Temperatur-Verläufe gemessen werden. Ober eine Kr-85-Detektion
soll auf mögliche Hüllrohrdefekte geschlossen werden. Weitere
Messungen verschiedener Art sind am Behälter geplant.
Die Kopf- und Fußteile der BE werden in den Heißen Zellen abgetrennt,
damit das Gewicht des Behälters verringert werden kann. Der Grund
hierfür sind Probleme bezüglich der zulässigen Belastbarkeit des
Kranes im MZFR.
Der Zweck dieses Versuches ist die Demonstration der Lagerung von
Schnellbrüter-BE in Behältern und damit die Erleichterung künftiger
Genehmigungen.
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BRENNELEMENTSTRUKTUR UND ~ZERLEGUNG
G. Bestenreiner
Interatom, Bensberg
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Brennelementstruktur und Zerlegung
Nachdem im vorangegangenen Beitrag mehr die auslegungs-
technischen Einflüsse und Randbedingungen auf die Brenn-
elementkonstruktion d. h. die Brennstäbe und die diese
tragende Struktur aufgezeigt wurden, werden in diesem
Beitrag verstärkt die konstruktiven Einflüsse behandelt,
die sich aus den Anforderungen Reparierbarkeit, Zerlegbar-
keit und Abfallbehandlung ableiten. Damit ist dann auch
bereits der Ubergang zu den Arbeiten im mechanischen
Head-end der Wiederaufarbeitungsanlage geschaffen, die
in der darauffolgenden Arbeit geschildert werden.
Die Strukturbauteile (Kopf, Hüllkasten, Stababstands-
halter, Fuß) sind genau genommen nur Hilfsmittel, die
neben anderen Maßnahmen eine hohe Leistungsfreisetzung aus
den Brennstäben ermöglichen (Abb. 1). So bewirkt der Fuß
den Ubergang der Kühlmittelströmung von der Gitterplatte
d. h. dem Hochdruckbereich und ihren Einsätzen zum Stab-
bündel. Die im Fuß eingebauten Drosseleinrichtungen passen
den Kühlmittelstrom der jeweiligen Leistung der Elemente,
entsprechend ihrer Position im Kernverband an. Die Ab-
standshalter verhindern eine zu starke Annäherung der Stäbe
untereinander, der Hüllkasten schützt das ganze Brennstab-
bündel vor äußeren Einflüssen, führt den Kühlmittelstrom,
sorgt mit seinen Stützpflastern für eine Abstützung der
Kernelemente untereinander und stellt so den Aufbau des
gesamten Kernverbands sicher.
Der Kopf dient als Griff für die Handhabungswerkzeuge und
beinhaltet zugleich Bauteile, die die Austrittstemperatur
des Kühlmittels vergleichmäßigen und je nach Reaktorbauweise
darüberliegende Tankstrukturen vor zu hoher Neutronen-
Strahlung schützen.
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So wichtig alle diese Bauteile und ihre Funktionen für
einen ordnungsgemäßen Betrieb des Reaktors auch sind
und so viel auslegungstechnischer Aufwand zu ihrer Ge-
staltung auch erforderlich ist, sobald die Kernelemente
aus dem Reaktor entladen werden und zur Wiederaufar-
beitungsanlage kommen, sind diese Strukturen erst noch
Transportbehälter für die Stäbe und dann hinderlich.
Hinderlich deshalb, weil durch sie das Freilegen der
Brennstäbe erschwert wird und weil sie, durch den Reaktor-
einsatz aktiviert, selbst strahlen und so eine einfache
Beseitigung dieses Abfalls erschwert wird. Hier wird
spätestens auch ersichtlich, daß bis auf den Brenn- und
Brutstoff, der ja noch ein erhebliches Energiereservoir
beinhaltet, die Brenn- und Brutelemente "Wegwerfartikel"
sind.
Aus diesen Gesichtspunkten und aus der zusätzlichen
Forderung der Reparierbarkeit, diese wird immer stärker mit
zunehmender Stabanzahl pro Element, leiten sich nun zu-
sätzlich zu den eingangs kurz erwähnten auslegungs-
technischen und sicherheitstechnischen Vorgaben weitere
Randbedingungen für die konstruktive Gestaltung der Brenn-
und Brutelemente ab.
Als wesentliche Punkte sind zu nennen:
D~s Schlagwort "Wegwerfartikel" zielt auf eine
fertigungstechnisch möglichst einfache und damit
kostengünstige Konstruktion der Bauteile.
Der Zeitaufwand für die Freilegung (Vereinzeln) der
Brenn- bzw. Brutstäbe darf im Gesamtablauf .der Wieder-
aufarbeitung nicht bestimmend werden.
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Der mögliche Austausch defekter Brennstäbe durch neue
oder durch Blindstäbe ermöglicht eine bessere
Ausnutzung des Brennstoffes - Reparierbarkeit.
Die Masse und das Volumen der Struktur müssen auf
das zur Sicherstellung eines ordnungsgemäßen Reaktor-
betriebes notwendigen Maßes verringert werden.
Die eingesetzten Werkstoffe sind so auszuwählen, daß
deren Aktivierung möglichst gering gehalten wird.
Dies gilt ganz besonders für die Problemstellen,
d. h. z. B. die Kontaktstellen zu den Nachbarelementen,
zu den Gitterplatteneinsätzen usw.
Alle diese Punkte dienen der dringend erforderlichen Senkung
der Brennstoffzykluskosten des Schnellen Brüters und sind
daher für die kommerzielle Einführung dieser Reaktorbau-
linie mit von entscheidender Bedeutung.
Welche Maßnahmen wurden nun bisher von uns, d. h. von
der Seite der Ausleger, bei der konstruktiven Gestaltung
ergriffen, um diesen Zielen näherzukommen?
Am Beispiel der Brennelemente der Reaktoren KNK-II, Erstbe-
ladung, erste und zweite Nachladung, der Erstkernelemente
des SNR-300 sowie der sogenannten MK-II Nachladeelemente
und der Ansätze für die SNR-2-Brennelemente werden im
folgenden Entwicklungsschritte schlaglichtartig aufgezeigt.
Obwohl der grundsätzliche Element- und Bündelaufbau bei
den Erstkernelementen der KNK-II und des SNR-300 gleich
sind, weisen die SNR-300 Elemente im Detail schon Verein-
fachungen gegenüber den KNK-II Elementen auf. Zum Beispiel
sind bei der Stabkonstruktion das vereinfachte Stützrohr
(Abb. 2), das bei KNK-II/1 noch aus 3 Einzelteilen
(Scheibe, Rohr, Scheibe) bestand und beim SNR-300 nur noch
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aus einem an den Enden eingerollten Rohr besteht zu nennen.
Die unteren Endkappen der KNK-II Stäbe waren als Gewinde-
zapfen mit Paßsitz ausgebildet und durch die Stabhalte-
platte gesteckt (Abb. 3). Eine Mutter pro Stab von unten
gegen die Stabharteplatte geschraubt - gesichert durch
einen Schweißpunkt - verhinderte Stabbewegungen. Bei den
SNR-300 Brennstäben dagegen ist das untere Ende der End-
kappe außen nur zylindrisch und innen mit einem Sackloch
versehen. Dieser Teil der Endkappe ragt durch die Stabhalte-
platte und wird verquetscht, so daß kein zusätzliches
Bauteil mit einer weiteren Sicherung notwendig ist. In
beiden Fällen ist die Stabhalteplatte jedoch ein durch
Feinguß und Bohren oder durch Funkenerosion hergestelltes
Bauteil mit Durchbrüchen für die Stabenden und für das
Kühlmittel.
Ein Austausch defekter Stäbe ist bei beiden Konstruktionen
noch nicht möglich.
Beide Bündel sind sogenannte Skelettkonstruktionen, bei
denen die Abstandshalter an drei bzw. sechs Strukturstäben
befestigt sind. Diese Strukturstäbe sind wie die Brennstäbe
in der Stabhalteplatte befestigt. Jeder Abstandshalter
wird durch sechs bzw. zwölf sogenannte Stops in seiner
axialen Position gehalten. Diese Stops sind auf die Struktur-
stäbe aufgefädelt und durch Widerstandsschweißpunkte mit
diesen verbunden. Zusätzlich zwischen den Stops aufgefädelte
Verdrängerrohre sollten bei den KNK-II-Elementen die fluid-
und thermodynamischen Verhältnisse (kalte Strähnen) ver-
bessern.
Diese Konstruktion bedeutet für die Zerlegung eine gewisse
Erschwernis, da das Skelett nach Abtrennen des Fußes frei
beweglich ist. Beim Ziehen mehrerer oder aller Stäbe in
einem Arbeitsschritt muß das Skelett gegenüber dem Hüll-
kasten blockiert werden. Bei den KNK-II Elementen wird
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dies durch zusätzliche Nasen an der Zerlegevorrichtung er-
möglicht, bei den SNR-300-Elementen ist das obere Ende
der Strukturstäbe mit je einem Bund versehen in den einfache
Vorrichtung eingreift und sich zugleich am Hüllkasten ab-
stützt.
Während bei den KNK-II/1-Brennelementen das Ziehen aller
Brennstäbe noch nicht vorgesehen ist, ermöglicht die
Konstruktion der SNR-300-Elemente dieses zeitsparende Ver-
fahren bereits.
Neben der oben erwähnten Vorrichtung zum Halten des
Skeletts sind in der Stabhalteplatte radiale Bohrungen
vorgesehen, die dem Greifer der Ziehvorrichtung die Möglich-
keit zum Einhaken geben. Die Stabhalteplatte dient als
Kraftübertragungsglied der durch die Reibkräfte an den
Abstandshalternoppen auf die Stäbe wirkenden Zugkräfte.
Nachdem das ganze Stabbündel aus der Struktur gezogen
wurde, löst ein Sägeschnitt durch die Stabhalteplatte
auch diese Verbindung. Die Stäbe liegen dann einzeln zur
weiteren Verarbeitung vor.
Mit der erfolgreichen Zerlegung von bisher 3 Testzonen- und
einem Treiberzonenelement in den Heißen Zellen des KfK
wurde bestätigt, daß das von INTERATOM in Zusammenarbeit
mit den Abteilungen KTB-HZ und IT des KfK entwickelte
Verfahren und die eingesetzten Vorrichtungen eine
problemlose Zerlegung von Elementen mit Gitterabstands-
haltern ermöglichen. Dies dient u. a. auch als wesentliche
Voraussetzung für die Entwicklung größerer Zerlegeein-
richtungen für die SNR-300 und SNR-2-Kernelemente.
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In einer detaillierten Studie hat die Kraftwerk Union
auch gezeigt, daß sich diese Zerlegungsart mit den aus
den Leichtwasserreaktoren bekannten Reparaturkonzepten
auch für Schnellbrüter-Brennelemente anwenden läßt.
Dieses Verfahren ist prinzipiell einsetzbar, wenn z. B.
aus Gründen der Kapazitätserweiterung bzw. Ausnützung
geeigneter vorhandener Anlagen (Wasserbecken mit ange-
schlossener Infrastruktur) eine weitere Zerlegestation
gewünscht wird. Die Abb. 4 zeigt den prinzipiellen Auf-
bau einer solchen Anlage.
Mit der Einführung des sogenannten MK-II-Brennelement-
Konzepts konnte nun nicht nur die Vielfalt der in der
Konstruktion verwendeten Bauteile deutlich verringert
werden, sondern auch die Zerlegung dieser Elemente wu~de
vereinfacht und es wurde z. B. mit den Elementen der
ersten und zweiten Nachladung der KNK-II ein ent-
scheidender Schritt zur Reparaturfähigkeit getan. In
zwei Brennelementen der Testzone ist darüber hinaus noch
vorgesehen, die Brennstäbe mit den vom KfK-JMF-III ent-
wickelten Leckdetektionseinrichtungen(Faltenbalq mit
Ferritkern) auszustatten.
Durch die Befestigung der Abstandshalter mittels Strömungs-
leitschürzen direkt am Hüllkasten (Abb. 5) wurden die
thermo- und fluiddynamischen. Verhältnisse an den Bündel-
rändern verbessert, die bisher durch die Strukturstäbe
besetzten Positionen werden durch Brennstäbe aufgefüllt.
Die oben geschilderten Maßnahmen zur Fixierung des
Skelettes bei der Zerlegung des Elementes sind nicht mehr
erforderlich. Dadurch reduzierte sich die Anzahl der
Zerlegeschritte und damit auch die Zerlegezeit.
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Eine weitere Reduzierung der Bauteile und damit auch der
Fertigungskosten läßt sich bei den SNR-300-Brenn- und
Brutelementen noch erreichen, indem man z. B. auf die
Austauschbarkeit der Drosselkörper im Fuß verzichtet.
Weitere bei INTERATOM im Rahmen des F+E-Programmes
derzeit laufende Versuche zielen darauf hin, auch noch
die Drosselkörper durch geschickte Wahl der Kühlmittel-
eintrittsöffnungen im Brennelementfuß entfallen zu lassen.
Die Abbildung 6 zeigt die Entwicklungsrichtung auf.
Eine. vergleichbare Maßnahme bei den KNK-II-Testzonen-
elementen könnte dazu führen, daß nicht bei jedem Brenn-
elementwechsel auch der zugehörige Gitterplatteneinsatz
ausgetauscht werden muß. Ein gewisser Teil des Druckabbaues
kann auch hier durch die Wahl der Eintrittsöffnungen im
Brennelementfuß erreicht werden. Wie aber auch bei den
SNR-300-Elementen sind solche Maßnahmen nur durch Versuche
in Wasser und z. T. auch in Natrium und nicht allein durch
theoretische überlegungen festzulegen und abzusichern.
Die Art der Stabbefestigung wurde beim MK-II-Elementtyp
dahingehend vereinfacht, daß als Halteplatte ein leicht
modifizierter Abstandshalter, der aus einem Zwischenschritt
der Normalfertigung entnommen wird und als Gegenplatte
eine einfache gebohrte Platte verwendet wird. Die Halte-
platte wird gegen Bewegung nach oben durch im Hüllkasten
befestigte Bleche gesichert. Der am Hüllkasten befestigte
Fuß hält die Gegenplatte und stützt damit auch die Brenn-
stäbe. Es besteht keine feste Verbindung der Stäbe bzw.
der Stabhalterung mit dem Fuß. Mit dieser Konstruktion ist
zugleich eine wesentliche Voraussetzung für ein Austausch
defekter Stäbe gegeben. Die Abbildung 7 zeigt den
prinzipiellen Aufbau der Stabhalterung.
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Für das Freilegen der Brennstäbe für die Wiederaufarbeitung
muß bei dieser Konstruktion nur noch der Fuß vom Hüll-
kasten entfernt werden. Der Greifer der Zerlegevor-
richtung kann dann in die an der Halteplatte befestigten
Zuglaschen einhaken und das ganze Stabbündel aus dem
Hüllkasten ziehen. Die Abstandshalter verbleiben im Hüll-
kasten. Ein weiter Schnitt durch die Endkappen löst dann
die Stabbefestigung.
Ein weiterer Ansatzpunkt für die Kosteneinsparung ist die
Verringerung der Anzahl der Abstandshalter selbst. Sind
bei den MK-Ia-Brennelementen noch 14 Stück eingesetzt,
so befindet sich bei INTERATOM derzeit ein sog. MK-II-
Referenzelement mit nur noch 10 Abstandshaltern im Natrium-
test. Aber auch hier gilt verstärkt, daß solche Maßnahmen
in Sonderelementen im Reaktor erprobt werden müssen, bevor
an den generellen Einsatz gedacht werden kann.
Die hier beispielhaft geschilderten Maßnahmen zur Verein-
fachung der Kernelemente und damit zur Senkung der
Fertigungskosten und der Einsatz der mit solchen Merkmalen
ausgestatteten Brennelementen in den Nachladungen der
Reaktoren KNK-II und SNR-300 als Standardelemente oder zu
Testzwecken dient als Grundlage für die Konzipierung der
Brennelemente des SNR-2. Für diesen wesentlichen größeren
Brennelementtyp ist es unbedingt erforderlich die betriebs-
und kostenmäßigen Auswirkungen dieser Maßnahmen soweit wie
möglich vorhersagen zu können.
Die Steigerung der Elementgröße und die deutliche Erhöhung
des Abbrandes bedeuten jedoch für die Zerlegung ebenfalls
höhere Anforderungen. Beispielhaft seien genannt:
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die VergröBerung der Schlüsselweite des Hüllkastens
von ca. 108 mm beim SNR-300, Mk-II auf ca. 179 mm
beim SNR-2,
die Erhöhung der Anzahl Brennstäbe von 127 auf 271
pro Element,
die Verlängerung des Elementes von 3700 mm auf ca.
4850 mm,
die Vergrößerung des Stabdurchmessers von 7,6 mm auf
ca. 8,5 mm,
die Erhöhung der Standzeit der Elemente (und damit des
Abbrandes) auf ca. 1200 VLT, dies bedeutet eine Zunahme
des Volumenschwellens der Bauteile über das bisher
bekannte Maß, wenn nicht noch erheblich schwellre-
sistentere Werkstoffe gefunden werden.
Diese Punkte erfordern für die Zerlegung dieser Elemente
Maßnahmen, die bereits in die Konstruktion einfließen
müssen. So erhöht sich z. B. unter Annahme der bisherigen
absoluten Schwellwerte die zum Ziehen des Bündels aus
der Struktur erforderliche Zugkraft allein aufgrund der
Erhöhung der Stabanzahl um ungefähr den Faktor 2. Hinzu
kommt noch ein Anteil der aus dem größeren Widerstands-
moment (ca. Faktor 1,4) der Hüllrohre herrührt.
Mögliche Maßnahmen gegen diese Zugkrafterhöhung und damit
größere Belastung der Strukturbauteile Abstandshalter und
Strömungsleitschürzen sind:
Vergrößerung der Zellenkreisdurchmesser der unterhalb
des. aktiven Bereichs liegenden Abstandshalter,
Aufteilen des Bündels in ein zentrales und ein ring-
förmiges Teilbündel, die nacheinander gezogen werden
oder
der Einsatz sogenannter "weicher" Abstandshalter,
die aufgrund ihrer Formgebung den zu ziehenden Stäben
weniger Widerstand entgegensetzen. Das Prinzip dieses
Abstandshaltertyps zeigt die Abbildung 8.
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Andererseits verbessern sich die Verhältnisse z. B. im
Hinblick auf die Zerlegezeiten. Bei einem nur gering-
fügig größeren Zeitaufwand steigt der Schwermetalldurch-
satz pro Element ungefähr auf das Dreifache (SNR-300
Mk-Ia zu SNR-2-Brennelement).
Bei der Durchsprache der konstruktiven Entwicklung dürfen
auch die eingesetzten Werkstoffe nicht unerwähnt bleiben.
Ich beschränke mich hier auf die früher überwiegend mit
Stellit gepanzerten Ubergangsstellen zu den Gitterplatten-
einsätzen und zu den Nachbarelementen.
Wurden in den Kernelementen der KNK-II/1 und KNK-II/2 noch
in nennenswertem Umfang stellitierteKontaktflächen einge-
setzt (Co-Anteil ca. 60 %), so sind bei den Erstkern-
elementen des SNR-300 nur noch die Stützpflaster am Hüll-
kasten mit einer dünnen Stellitschicht gepanzert. Alle
anderen KontaktsteIlen bestehen aus dem Werkstoff Inconel.
Bei den KNK-II/3-Brennelementen, deren Konstruktion vor
kurzem abgeschlossen wurde, sind_bereits alle ehemals
stellitierten KontaktsteIlen durch Bauteile aus Inconel
ersetzt worden.
Es ist unser Ziel diese Richtung auch bei der Kon-
struktion der SNR-2-Kernelemente zu realisieren. Die Be-
triebserfahrungen vor allem aus der KNK und später aus
dem SNR-300 werden uns dabei sehr behilflich sein.
Abschließend noch e~n~ge Erläuterungen zu unseren weiteren
Arbeiten zur Zerlegung der Kernelernente.
Nachdem wir mit unseren bisherigen Versuchen zur Zer-
legung von Brennelementen mit Gitterabstandshaltern in
der Größe von KNK-II und SNR-300-Brennelem~~tennachgewiesen
haben, daß sich dieser Elementtyp schneller zerlegen läßt
als Elemente mit Drahtwendelabstandshalterung, wenden wir
uns jetzt den SNR-2-Elementen zu.
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Mit einer fernbedienten Demonstrationszerlegeanlage
(Abb. 9) wollen wir zum einen die Zerlegeschritte sowie
die erforderlichen Werkzeuge und Vorrichtungen testen
und zum anderen den gesamten Zerlegeablauf demon-
strieren. Wir nutzen die dabei gewonnenen Erkenntnisse
aber auch für die Konstruktion der SNR-2-Kernelemente.
Neben der altbekannten Bügelsäge werden wir die Einsatz-
möglichkeiten eines CO2-Hochleistungslasers prüfen. Sein
Einsatz ist vor allem für Längsschnitte am Hüllkasten
vorgesehen. Diese sind erforderlich für Bündel mit Draht-
wendelabstandshalterung. Aber auch der Einsatz bei Umfangs-
schnitten am Hüllkasten stellt in bestimmten Fällen eine
interessante Alternative zur Bügelsäge dar.
Der prinzipielle Zerlegeablauf selbst wird, wie er bisher
erprobt wurde, beibehalten.
Ein Schnitt durch den Fuß löst diesen vom Hüllkasten und
legt das untere Ende des Stabbündels frei. Dieses kann
dann bei Gitterelementen aus der Struktur gezogen werden,
während bei Elementen mit Drahtwendelung der Hüllkasten
mindestens einmal längs aufgetrennt werden muß, bevor das
Stabbündel gezogen werden kann.
Es soll noch erwähnt werden, daß mit dieser Vorrichtung
bzw. den zu testenden Werkzeugen nicht nur die Zerlegung
der Elemente und die Zerkleinerung der Struktur unter
Heißen-Zellen-Bedingungen erprobt werden soll, sondern
auch z. B. die Entwicklung und Erprobung der fernbedienten
Verpackung und Verschweißung des Abfalls in transportge-
rechte Gebinde erfolgen kann.
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ZUR DERZEITIGEN KENNTNIS ÜBER DIE ZUSAMMENSETZUNG UND DEN
CHEMISCHEN ZUSTAND VON RÜCKSTÄNDEN BESTRAHLTER
SBR~BRENNSTOFFE NACH AUFLÖSUNG IN SALPETERSÄURE
H. Kleykamp
Kernforschungszentrum Karlsruhe
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Die Zusammensetzung,der chemische Zustand und struktu-
relle Eigenschaften von Rückständen betrah1ter SBR-Brenn-
stoffe nach der Auflösung in 7 - 10 n Salpetersäure wer-
den besprochen. Der Rückstand des nach dem deutschen
Standardverfahren hergestellten Mischoxids enthält auch
bei mittleren Abbränden noch bis zu 30% PuOZ bezogen auf
die PuOz-Ausgangskonzentration im Brennstoff. Dagegen ist
die PuOZ-Konzentration im Rückstand des nach einem naß-
chemischen Verfahren hergestellten AUPuC-Brennstoffs mit
Werten <0,05% PuOZ sehr gering. Die Spaltedelmetalle lie-
gen im Rückstand in verschiedenen chemischen Zuständen
vor; Verteilung und Konzentrationen werden angegeben.
Durch Wiederaufarbeitung des bestrahlten Uran-P1utonium-Oxids und Rück-
führung des gewonnenen Plutoniums in den Refabrikationsprozeß wird der
Kreislauf des Schne11brüterbrennstoffs geschlossen. Bei der Auflösung
werden aber feste Rückstände beobachtet, die Plutonium enthalten, das
dem Kreislauf verloren geht. Ferner treten im Rückstand Spaltprodukte
auf, die Probleme bei der Konditionierung des Abfalls bereiten können.
Durch Variation der Herste11ungs- und Auflösungsbedingungen des Misch-
oxids kann man jedoch Menge und chemischen Zustand der Lösungsrückstände
verringern bzw. optimieren. Hierzu wurden Auflösungsversuche an bestrahl-
ten Brennstoffen durchgeführt, die nach älteren Standardverfahren und
einem neuen Verfahren (AUPuC) hergestellt worden waren.
Für das Bestrahlungsexperiment DFR 455 im Rahmen der PSB-Brenne1ement-
entwicklung und für die KNK rr-Erstcorebe1adung (Testzone) wurde Uran-
Plutonium-Oxid mit 30%P1utonium im Metallanteil eingesetzt, das durch
mechanisches Mischen von UO Z' PuO Z und reaktiviertem Vorsinterprodukt
und nachfolgendes Pressen und Sintern hergestellt worden war. Die un-
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gleichmäßige Uran- und Plutonium-Verteilung in den nach diesem Stan-
dardverfahren hergestellten Tabletten ist in /1/ dargestellt. Für
die Auflösungsversuche in 7 bis 10 n Salpetersäure wurden aus dem
Bestrahlungsexperime~t DFR 455 Brennstababschnitte aus drei Stäben
sowie aus KNK-II/I Brennstababschnitte aus den Stäben Al.009 und
IB.395 des Brennelements Z08 BN und der ganze Stab AI.1538 aus dem
Brennelement ZOZ IA ausgewählt (Tab. I).
Im Rückstand des DFR 455- und des KNK-II/I-Brennstoffs sind vorwiegend
Mischoxidreste aus der Säulenkristallzone und der unrestrukturierten
Zone enthalten. In letzterer mit einem Anteil bis zu 50% des gesamten
Brennstoffs wird keine Homogenisierung unter dem Einfluß der Bestrah-
lung erzielt. Die Auflösbarkeit eines durch die Fertigung bedingten,
stark U/Pu-inhomogenen Brennstoffs kann während seines Reaktoreinsatzes
nur dann verbessert werden, wenn die Stableistung den Wert Z5 kW/m über-
schreitet und somit eine genügend hohe Temperatur zu einer partiellen
Homogenisierung des Brennstoffs vorliegt. Bei hohen Stableistungen und
einem ungünstigen O/M-Ausgangsverhältnis tritt andererseits eine radi-
ale U/Pu-Entmischung des Brennstoffs mit einer relativen Pu-Anreiche-
rung bis zu 50% der mittleren Pu-Konzentration am Zentralkanal auf,
die zu einer Verschlechterung der Auflösbarkeit führt, wenn die Pu-
Konzentration den Wert 35% PUO Z im Mischoxid übersteigt.
Rückstände aus beiden Bereichen des Brennstoffs aus DFR 455 /Z,3/ und
aus KNK-II/I BE ZOZ IA /4/ wurden nachgewiesen. In neueren Untersu-
chungen an Lösungsrückständen aus KNK-II/I BE Z08 BN wurde insbesondere
der Einfluß der lokalen Stableistung auf die Homogenisierung und die
Entmischung des Brennstoffs unter dem Einfluß der Bestrahlung und damit
auf die Zusammensetzung des Rückstands analysiert. In verschiedenen Ab-
schnitten der Stäbe AI.009 und IB.395 mit Z4 kW/m bis 44 kW/m lokaler
Stableistung liegt der Rückstand zwischen IZ und 16% des zur Auflösung
gelangten Brennstoffs. Die mittlere PuOZ-Konzentration beträgt, bezogen
auf den gesamten Rückstand, zwischen 45 und 50%. Die Partikel stammen
im wesentlichen aus der unrestrukturierten Brennstoffzone mit Werten
bis 98% PUO Z und zum geringen Teil aus der Säulenkristallzone. Röntgen-
feinstrukturuntersuchungen an einem der Rückstände ergeben eine kubische
Tab. I . Rückstände bestrahlter SBR-Brennstoffe nach der Auflösung in 7-10 n HN03 :....
Stand: 1. Februar 1984
Bestrahlungsexperiment DFR 455 KNK-II/ I 208 BN KNK-II/l 202 IA Athena Vb FR 2-Vg.7/II
Brennstab 8A5/ lA61 / lA85 Al.009 Al.1538 RSITP KVE 165 - 7.83
Brennstoff UO,7PuO,302-x UO,luO,302-x Ua, lUO,302-x UO,82PuO, 18°1 ,97 UO,76PuO,2401,96
Herstellungsverfahren Standard Standard Standard Migra AUPuC
Lokaler Abbrand 4 - 5% 1,2% A = 4,2% 11 ,3% 1,2%
Lokale Stableistung 38 - 45 kW/m 29 kW/m X= 34 kW/m 40 kW/m 50 kW/m
Rückstand/Brennstoff 1,6 - 3,9% 15% 14% 1,6% 0,22%
UO * 25 - 35% 50% 35% 5% } < 5%2
Pu02 + Am°2* 35 - 45% 47% + « 1%) 60% + 2% 5%
Spaltprodukt-Legierungen* 25% < 1% < 2% 40% 0%
Spaltprodukt-Oxidhydrate* 5% 0% 0% 0% > 95%
Verunreinigungen* - - - 50% -
+ 1,9 - 4,5% 25% 30% 0,5% < 0,05%Pu02
* bezogen auf den Rückstand
+ bezogen auf die Pu02-Ausgangskonzentration im Brennstoff
~
o
,J:::.
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Phase mit der Gitterkonstante a = 543,4 pm. Daraus folgt, daß die CaFZ-
Struktur des Brennstoffrückstands erhalten bleibt und das O/M-Verhält-
n~s bei etwa Z,OO liegt. Die Sekundärpartikelgröße des Rückstands aus
dem Brennstoff der beiden Stäbe ist jedoch stark unterschiedlich, im
Stab AI.009 mit Werten bis zu I mm wesentlich größer als im Stab IB.395
mit Werten bis zu 0,1 mm (Abb.I). Die Brennstoffe stammen aus verschie-
denen Chargen und wurden bei verschiedenen Temperaturen gesintert. Es
ist möglich, daß auch im Hinblick auf die Ergebnisse an DFR 455 ein
bisher verborgener Parameter beim Auflösungsprozeß für die Menge des
Rückstands und die unterschiedlichen Sekundärpartikelgrößen verantwort-
lich ist.
Abb.l. Sekundärelektronenoptische Gefügebilder der Rückstände aus der
Auflösung von KNK-II/I-Brennstoff, Brennelement 208 BN.
Links: Stab AI.009 (Xlokal = 29 kW/m), rechts: Stab IB.395
(Xlokal = Z4 kW/m); PuOZ-Konzentration 40-50%. Man beachte die
unterschiedliche Partikelgröße der beiden Rückstände aus dem
Brennstoff der Belgonucleaire-Fertigung.
In geringer Konzentration werden Ausscheidungen der während des Reaktor-
einsatzes gebildeten hexagonalen Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Legierung beobachtet,
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die vom Brennstoff umschlossen sind und somit ~n der Salpetersäure nicht
aufgelöst werden konnten oder frei vorliegen und wegen ihrer Größe bis zu
etwa 10 vm nicht vollständig in Lösung gegangen sind. Der Anteil der aus
der salpetersauren Lösung wieder ausgefallenen und als Oxidhydrate beob-
achteten Spaltedelmetalle ist in diesen Experimenten gering.
Die Auflösungsversuche an einem bis zu einem Abbrand von 11,3% bestrahl-
ten, nach einem trockenen Mischgranulat-Verfahren hergestellten Brennstoff
zeigen, daß die Pu0 2-Konzentration im Rückstand auch gering sein kann
und in diesem Fall nur 5% bezogen auf den gesamten Rückstand beträgt.
Die Forderung nach einer verbesserten Auflösbarkeit des Mischoxids be-
dingte die Entwicklung neuer Brennstoffe. Der durch Kofällung als Ammonium-
~ranyIElutonyl~arbonat (AUPuC) und anschließende Calcinierung hergestellte
Brennstoff zeichnet sich bereits vor Bestrahlung durch eine sehr gute Uran-
Plutonium-Homogenität und Auflösbarkeit aus /1/. Dieses Mischoxid wurde
zunächst in der Zusammensetzung UO,76PuO,2401,96 innerhalb der Versuchs-
gruppe Vg.7/I1 im FR 2 bestrahlt. Der Brennstoff des Prüflings 7/83 aus
dem KVE 165 wurde ~n 7 n Salpetersäure aufgelöst. Der Rückstand beträgt
0,22% bezogen auf den Brennstoff. Darin werden vorwiegend Spaltprodukt-
oxidhydrate (>95%) beobachtet, die nach der vollständigen Auflösung der
während des Abbrands gebildeten Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Legierung aus der salpeter-
sauren Lösung durch Nachfällung entstanden sind (Tab. 1). Die kationischen
Hauptkomponenten sind Molybdänund Ruthenium. Der Rückstand konnte nicht
isoliert werden, da die Masse nur 27 mg betrug, er wurde daher für die
Analyse zusammen mit dem Filter als Schliff präpariert (Abb.2). Das
rasterelektronenmikroskopische Auflösungsvermögen reicht für eine Be~
stimmung der Primärpartikelgröße der Oxidhydrate nicht aus; sie liegt
unter 100 nm. Eine rohe Massenbilanz ergibt, daß etwa 80% des bei der
Spaltung des Brennstoffs erzeugten Rutheniums im oxidischen Rückstand
vorliegen.
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Abb.2. Lichtoptische und sekundärelektronenoptische Gefügebilder von
Sekundärpartikeln aus dem Lösungsrückstand von bestrahltem
Vg.7/II-AUPuC-Mischoxid; Rückstände in den Poren des Sinter-
stahlfilters: Spaltproduktoxidhydrate des Molybdäns, Techne-
tiums und der Edelmetalle.
Die Auflösbarkeit des KNK-II/I-Brennstoffs wird durch die während der
Bestrahlung sich kompensierenden Einflüsse Mischkristallbildung und
makroskopische Entmischung im Temperaturgradienten auch bei einem Ab-
brand bis zu 10% nicht wesentlich verbessert. 25 bis 30% des Pu02 be-
zogen auf dem Pu0 2-Anteil im Brennstoff bleiben ungelöst. Dagegen ist
die Auflösbarkeit des Vg.7/II-AUPuC-Brennstoffs als sehr gut zu bezeich-
nen. Die Pu02-Konzentration ist mit Werten <0,05% bezogen auf den Pu0 2-
Anteil im Mischoxid noch niedriger als die für unbestrahlten AUPuC-
Brennstoff angegebene Konzentration /1/. Es ist jedoch dabei zu berück-
sichtigen, daß der Pu02-Anteil im AUPuC-Brennstoff niedriger als im
KNK-II/I-Brennstoff und somit die Wahrscheinlichkeit geringer ist, daß
bei der Entmischung unter dem Einfluß des Temperaturgradienten die "kri-
tische" Konzentration von 35% Pu02 erreicht wird. Mit Hinblick auf den
- 108 -
chemischen Zustand des Molybdäns, Technetiums und der Spaltedelme-
talle ist noch nicht geklärt, unter welchen Bedingungen die bereits
in früheren Untersuchungen /2,3/ beobachteten Nachfällungen dieser
zunächst in Lösung gegangenen Spaltprodukte gebildet werden.
/1/ D. Hanus, H. Kleykamp, Uran- und Plutonium-Verteilung in unbe-
strahltem Mischoxid-Brennstoff aus der industriellen Fertigung,
J. Nucl. Mater. 106 (1982) 199
/2/ H. Kleykamp, Die Zusammensetzung von Rückständen aus der Auf-
lösung von bestrahltem Schnellbrüter--Mischoxid-Brennstoff,
Jahrestagung Kerntechnik, Düsseldorf, 1981, Tagungsber. S. 327
und KfK 3278 (1982) S. 100
/3/ H. Kleykamp, The Composition of Residues Arising from the Dis-
solution of Irradiated Fast Breeder Mixed Oxide Fuel, in
Nuclear Fuel Cycle, Vol.2 (F. Baumgärtner et al., Edts.),
Weinheim 1982, S.151
/4/ H. Kleykamp, Einfluß der Herstellungsverfahren auf die Zusammen-
setzung des Lösungsrückstands von bestrahltem Schnellbrüter-
Mischoxidbrennstoff, Jahrestagung Kerntechnik, Berlin, 1983,
Tagungsber. S. 528
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VERGLEICH BERECHNETER UND ROUTINEMÄSSIG GEMESSENER
INVENTARE BESTRAHLTER KNK II/1-BE SOWIE BESTIMMUNG
VERGLASUNGSRELEVANTER SPALTPRODUKTE
H. W. Wiese
Kernforschungszentrum Karlsruhe
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1. Einleitung
Oie verläßliche Vorhersage der Inventare bestrahlter Re-
aktorbrennstoffe im Hinblick auf Wiederaufarbeitung und
Abfallbehandlung erfordert eine Absicherung der Daten und
theoretischen Methoden durch Vergleiche mit Messungen.
Für Brennstoffe aus thermischen Reaktoren wurde dies unter
Ve~wendung von Präzisionsmessungen an verschiedenen DWR-
Brennstoffen und durch Einsatz genauer Zell-Abbrand-Ver-
fahren mit gutem Erfolg bereits durchgeführt /1/. Für
einen ersten Vergleich zwischen Messungen und Rechnungen
für Brennstoffe aus dem Schnellen Reaktor KNK werden in
diesem Beitrag routinemäßige Nachbestrahlungsanalysen an
den KNKII/1-Brennelementen NY-202-IA und NY-203-IA von
Dreßler, Habicht und Ertel herangezogen /2,3/. Die Rechnungen
dienten auch der Bestimmung von Spaltprodukten, die wichtig
im Hinblick auf die Verglasung des Abfalls sind.
2. Charakteristika der KNK-Brennelemente und der Bestrahlung
Die aufgearbeiteten Brennelemente NY-202-IA und NY-203-IA·
waren benachbarte Kranzelemente der Testzone der KNK-II/1.
Der Coreteil der Brennelemente von 60 cm Höhe war mit
(U, pu)02' die oberen und unteren axialen Blanketteile von
jeweils 20 cm Höhe mit U0 2 beladen. Tabelle 1 enthält die
Brenn- und Brutstoffzusammensetzungen bei Beginn der Be-
strahlung.
Tab. 1;
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Brenn- und Brutstoffzusammensetzung [g/B~
am Bestrahlungsanfang und integrale Bestrahlungs-
daten der KNK-II/1-Brennelemente NY-202-IA und
NY-203-IA
NY-202-IA /4/ NY-203-IA /5/
lNuklid . Core Blanket Core B.lanket
U 235 13833. 39. 13512.1 31 .65
U 238 1041 . 15614. 1177.1 15793.
U (total) 14874. 15653. 14689.2 15825.
-
Pu 238 45.0 43.0
Pu 239 4925. 4810.5
Pu 240 894. 873.5
Pu 241 323. 312.5
Pu 242 77. 74.2
Pu (total) 6388. 6114.4
Am 241 124. a) 124.3
U+Pu+Am 21262. 15653. 20928. 15825
U 235/U 93% 0.25% 92% 0.25%
Pu/(u+Pu) 30% 29.4%
Vollast- 192.5 400.tage
Mitt.Abbr. 39.1 •63 76 • 1 .2
[m~d/t:.7 22.8 43.8
a) geschätzt nach dem Anfangswert von Am 241 bei NY-203-IAi
Pu 241 wurde entsprechend reduziert.
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Die in den Abbrandrechnungen verwendeten, vereinfachten
Bestrahlungsgeschichten /5/sind in Tab.2 zusammengestellt.
Tab.2: Zeitlicher Verlauf (vereinfacht) der Leistung in
den BE-Coreteilen
NY-202-IA NY-203-IA
Tagea ) MWb ) Tagea ) MWc) Tage MW Tage MW Tage MW
87. 1.729 41. 1.5 714. O. 1281.6 o. 1495. I o.
187. o. 84. o. 794. 3.9 1302.4 3.9 1517. I 2.54
212. 4.326 111.8 I. 22 855. O. 1325. I O. 1535.1 o.
322. O. 193.8 o. 872 .5 1.63 1348.1 2.73 1542. I 3.63
367. 4.326 222. I. 63 928. O. 1365.1 O. 1548.9 2.54
579. 0 313.7 o. 941.4 4.06 1407.1 2.35 1591. I I. 82
660. 4.326 344. 4.06 1073. O. 1437.1 O.
720. O. 455. O. 1133.5 I. 79 1462.1 2.73
736. 1.729 498. 4.06 1179. o.
1219.6 3.9
a) Zeit ab Bestrahlungsanfang
b) Leistung erzeugt in 21.262 kg Schwermaterial
c) Leistung erzeugt in 20.928 kg Schwermaterial
Bei der Aufarbeitung der KNK-BE wurden Brenn- und Brutstoff
gemeinsam aufgelöst und die in den Lösungen vorhandenen
Massen und Aktivitäten ausgewählter Nuklide bestimmt.
In der Rechnung werden wegen der im Core- und-axialen Brut-
mantel unterschiedlichen Energieverteilung der Neutronen
(Spektrum) und Leistung die Inventare separat ermittelt und
anschließend addiert. Die für die Blanketabbrandrechnung
benötigte Blanketleistung ergibt sidh aus einer 3d-Diffusions-
rechnung und unter Berücksichtigung axialer Transporteffekte
für frische BE zu 1.2% der Coreleistung /6/. Durch den Auf-
bau von Plutonium erhöht sich dieser Anteil im Laufe der Be-
strahlung; er erreicht nach 255 Vollasttagen 1.3%,/6/~
Bei näherungsweise linearem Anstieg der Blanketleistung gilt
somit mit T in Vollasttagen und PC(T) als Coreleistung, PBl(T)
als Blanketleistung:
PBl(T) ~ (0.012 + 4.706.10- 6T) ·Pc(T)
- 113 -
3. Nukleare Daten und Rechenverfahren
D~e Veränderung des Uran- und Plutoniuminventars während der
Bestrahlung, der Aufbau der Transplutone Americium und
Curium und die Bildung der. Spaltprodukte sind bestimmt durch
das KNK~spezifischeNeutronenspektrum (verschieden für
Core- und Blanketbereiche) und die nuklearenBasisdaten der
Nuklide im Reaktor. Die für die durchzuführenden Abbrand-
rechnungen benötigten effektiven Neutronenwirkungsquerschnitte
der 'schweren Kerne wurden aus dem 26-G ruppen-KFK-INR-Satz /7/
unter Verwendung neuester Evaluationen für Am- und Cm-Isotope
/8/ durch Kondensation mit Neutronenspektren aus vorliegenden
3d-Diffusionsrechnungen für den frischen Reaktor mit bis
zur Coremittelebene eingefahrenen Regelstäbenberechnet/6/
-Tab.3. Der Neutroneneinfangsquerschnitt von Pu240 wurde ent-
sprechend dem KfK-INR2-Satz korrigiert /10/. Bei Einsatz dieser
Wirkungsquerschnitte über die gesamte Bestrahlungszeit bleibt
die Änderung des Neutronenspektrums und die variierende Stellung
der Regelstäbe unberücksichtigt. Eine Vergleichsrechnung für
das Core mit Wirkungsquerschnitten, die mit dem Neutronenspek-
trum im Core nach 256 Vollasttagen /9/ bei gezogenen Regel-
stäben kondensiert wurden, ergab jedoch praktisch keine
Änderung «1%) in den interessierenden Konzentrationen und
Aktivitäten, d.h. die Änderung des Neutronenspektrums spielt
im Core eine untergeordnete Rolle. Der Einfluß der größeren
abbrandbedingten Änderung der Neutronenwirkungsquerschnitte
im Blanket wurde durch Berücksichtigung der Querschnittsände-
rungen, wie sie von Croff /13/ für das axiale Blanket eines
typischen schnellen Reaktors angegeben werden, untersucht. Im
Blanket des BE NY-203-IA ändert sich dabei z.B. die Menge an
Pu239 um 9%, die Menge an Pu240 um 22%. Da jedoch das Blanket-
Pu nur etwa 1.4% des Core-Pu ausmacht, bleibt das Gesamtinven-
tar durch Querschnittsänderungen im Blanket praktisch unbeein-
flußt.
Für die Inventarbestimmung im Gesamtbrennelement dürfen daher
die in Tab. 3 zusammengestellten Wirkungsquerschnitte frischer
BE verwendet werden.
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Tab.3: Effektive 1-Gruppen-Wirkungsquerschnitte im Core
und axialen Blanket frischer Testzonen-Kranzelemente
der KNKII /6/
Nuklid Core Blanket
° fbJ ° ~7 0: [b] °fLbJc f - c -
U 235 .282 1. 48 .652 2.15
U 236 .310 .218 .681 .121
U 238 .182 .102 .267 .054
Np237 .739 .619 1 .85 .393
Pu238 .327 1. 31 .805 1. 18
Pu239 .197 1. 71 .719 2.17
Pu240 .250*) .659 1 . 70*) .451
Pu241 .265 1 .96 .693 2.92
Pu242 .302 .541 .829 .333
Am241 .952 .586 2.10 .354
Am242 .343 2.34 .723 3.61
Am243 .675 .520 1 .85 .305
Cm244 .330 .807 .894 .542
*) korrigiert entsprechend dem KFKINR-2-Gruppenkonstanten-
satz /10/
Die Querschnittsdaten der Spaltprodukte und der in Tab.3
nicht aufgeführten schweren Kerne sowie die Zerfallskon-
stanten der radioaktiven Nuklide etc. entstammen der alten
Schnellreaktordatei des Rechenprogramms ORIGEN /15/. Da .
die Spaltproduktquerschnitte dieser Datei nicht unter Wichtung
mit dem KNK-Spektrum gebildet wurde, haben berechnete Mengen
von Spaltprodukten, für deren Bildung Neutroneneinfangreak-
tionen eine Rolle spielen, z.B. Cs134, nur orientierenden
Charakter. Dem wird beim späteren Vergleich mit Messungen
Rechnung getragen. Die Spaltproduktausbeuten wurden entsprechend
neueren Angaben von Rider /11/ korrigiert. Für die Inventarbe-
stimmung wurde das Rechenprogramm KORIGEN /1/ eingesetzt.
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4. Vergleich von Rechnungen und routinemäßigen Messungen
Die experimentellen Nachbestrahlungsanalysen wurden für
die Gesamtmengen an Uran und Plutonium und für deren
relative Isotope~zusammensetzungen, für einige Americium-,
Curium- und Neptuniumisotope sowie für die Radioaktivitäten
einer Reihe von Spaltprodukten vorgenommen. Für diese
routinemäßigen Messungen gilt:
Ungelöstes Plutonium oder Plutonium in schwerlöslichen
Verbindungen (Molybdate) wird nicht erfaßt ;
Spaltprodukte in schwerlöslichen Verbindungen, die als
Feedklärschlamm ausfallen, sowie adsorbierte Spaltprodukte
entziehen sich der Messung.
Dies läßt eine überprüfung der Rechenwerte durch die Meßwerte
nur für das Gesamturan, die relative Plutoniumzusammensetzung
und die Radioaktivitäten der Spaltprodukte Ce141, Ce144/Pr144,
Cs134,137 f Eu155 und Sb125 zu - Tab.4.
Tab.4
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Vergleich Rechnung/Messung für die KNKII/1-
Brennelemente NY-202-IA und NY-203-IA
Core + axiales Blanket
NY-202-IAa) NY-203-IAb )
Messung Rechnung Messung Rechnung
U 29.0 kg 29.9 kg 28.74 kg 29.3 kg
Pu238 .70 % .73 % .77 % .77 %
Pu239 77.6 % 77.2 % 78.5 % 78.2 %
Pu240 14.6 % 14.7 % 14.3 % 15.6 %
Pu241 5.1 % 6.0 % 4.9 % 4.0 %
Pu242 2.0 % 1 .3 % 1 .5 % 1.4 %
Ce141 c ) - 0.02 kCi 0.13 kCi 0.12 kCi
Ce/Pr144 14.5 kCi 16.8 kCi 21.7 kCi 23.4 kCi
Cs134 c )
- 0.15 kCi 0.40 kCi 0.52 kCia)
Cs137 2.8 kCi 2.7 kCi 5.7 kCi 5. 1 kCi
Eu155 0.21 kCi 0.23 kCi 0.28 kCi 0.38 kCi
Sb125c )
- 0.27 kCi 0.21 kCi 0.44 kCi
a) 1 Jahr nach Bestrahlungsende
b) 10 Monate nach Bestrahlungsende
c) bei NY-202-IA nicht gemessen
d) abgeschätzt
Beil~ Gesamturan ergibt sich eine zufriedenstellende Uberein-
stimmung auf 3%. Bezüglich der Isotopenzusammensetzung des
Urans ist folgendes anzumerken: U235 wurde y-spektrometrisch
durch Vergleich mit einem U235-Standard vermessen. Für das
Brennelement NY-202-IA wurde dabei aus dem U235-Anteil und dem
Gesamturan auf eine Menge an U238 im bestrahlten Brennstoff
geschlossen, die größer als die im ftischan-Brennstoff
vorhandene Menge ist. Dieses Ergebnis ist physikalisch inkon-
sistent, es läßt auf eine Unterschätzung des U235 um nahezu
10% schließen, die u.U. durch Ungenauigkeiten im verwendeten
U235-Standard verursacht wurden /14/. Die gemessene Uranzusammen-
setzung ist daher für einen belastbaren Vergleich mit den Rechen-
werten nicht geeignet.
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Die Schwerlöslichkeit des Plutoniums ist im wesentlichen
bedingt durch das Verfahren zur Herstellung des Mischoxids.
Der in der Lösung befindliche Teil des Plutoniums hat die-
selbe Isotopenzusammensetzung wie der nichtgelöste Teil.
Zur Uberprüfung der berechneten Zusammensetzung des Gesamt-
plutoniums kann daher die in der Brennstofflösung gemessene
Zusammensetzung benutzt werden.
Es wird - Tab.4 - mit Ausnahme der höheren Pu-Isotope gute
Ubereinstimmung festgestellt: Pu239 auf 0.5%, im Mittel
Pu240 auf 5% und Pu238 aud 2%. Die y-spektrometrische Be-
stimmung von Pu241 ist wegen dessen schwacher y-Intensität
mit größerer Unsicherheit behaftet. Die a-spektrometrisch
abgeschätzte Menge an Pu242 ist ebenfalls unsicher.
Für die Radioaktivitäten der Spaltprodukte Ce141, Ce144/pr144
C's137 und Eu155 ergibt sich eine zufriedenstellende Uberein-
stimmung zwischen Rechnung und Messung, im Mittel auf etwa
25%. Die für Cs137 orientierend berechnete Aktivität über-
schätzt den Meßwert um 20%. Für Sb125, das 10 Monate nach dem
Ende der Bestrahlung etwa 1% der Aktivität der Hauptaktivitäts-
lieferanten Ce144/Pr144 beträgt, ist die berechnete Aktivität
etwa doppelt so groß wie die gemessene. Diese große Diskrepanz
erfordert weitere Untersuchungen, sowohl in experimenteller
als auch in theoretischer Hinsicht.
Ein vollständiger und aussagekräftiger Vergleich zwischen ge-
messenen und berechneten Nuklidkonzentrationen der KNK-Brenn-
elemente erfordert eine genaue Angabe aller Verluste von Schwer-
metallen und Spaltprodukten sowie zugehörige Fehlergrenzen der
Messungen. Diese Untersuchungen sind zur Zeit im Gange.
Darüberhinaus wer.den im jetzigen KNKII/2 Core eine Vielzahl
von Proben aus Actiniden und Spaltprodukten bestrahlt. Die
theoretischen und experimentellen Nachbestrahlungsanalysen werden
die bisherigen guten Erfahrungen abrunden.
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5. Verglasungsrelevante Spaltprodukte im . KNK-Waste
Es wird vorgesehen, den HAW der beiden diskutierten KNK-
Brennelemente zu verglasen. Unter dem Aspekt der Stabilität
des Silikatglassystems kommt dabei den Elementen Mo, Ru,
Rh, Pd und Te im HAW eine besondere Bedeutung zu /12/.
Die berechneten Werte sind zur Information in Tab.5 zu-
sammengestellt.
Tab.5 : KNKII/1-BE NY-202-IA und NY-203-IA:
Mengen [g/BEJ verglasungsrelevanter Spaltprodukte
! Jahre nach dem Ende der Bestrahlung
!
1052. 100.
Element BE 202 BE 203 BE 202 BE 203 BE 202 BE 203
Mo 85.2 163. 85.2 163. 85.2 163.
Ru 56.2 108. 55.2 105. 61.0 11 6 .
Rh 16.8 31.8 16 .8 31 .8 16.8 31 .8
Pd 26.2 48.9 27.2 51.4 27.2 51 .3
Te 13.5 25.9 13.7 26.2 14. 1 27.0
Die schwache zeitliche Veränderung der Mengen dieser Elemente
nach der Bestrahluhg ist bedingt durch die Stabilität der je-
weiligen Hauptisotope und den geringen Zuwachs durch den Zerfall
längerlebiger Nuklide in den ß-Zerfallsketten ,z.B. Tc99 ~ Ru99
mit T 1/ 2 (Tc99) = 2.1 ·10
5
a. Da bei stabilen Spaltproduktele-
menten die unter Bestrahlung gebildeten Mengen den mittleren
Abbränden proportional sind:
Mst.Spp(B) =
und damit
Mst.SPp - B, B = Abbrand in GWd/t,
Mst.Spp (Bo ) _B - B,
o
gilt mit B
o
aus Tab.1 z.B. für Molybdän
MMo = 85.2 = B = 3.74·B22.8
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Die Massen der gebildeten verglasungsrelevanten Spalt-
produkte lassen sich auf diese Weise für jeden beliebigen
Abbrand der Kranzelemente ermitteln.
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ERFAHRUNGEN MIT DER AUFARBEITUNG VON KNK-BRENNSTOFF IN DER MILLI
H.-J. Bleyl
Kernforschungszentrum Karlsruhe
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Die Tatsache~ daß mit dem KNK-II in der Bundesrepublik Deutschland ein
schneller Reaktor in Betrieb gewesen ist~ verschaffte dem Institut für
Heiße Chemie des Kernforschungszentrums Karlsruhe die Gelegenheit~ der
ihm bei Institutsgründung gestellten Aufgabe sehr konkret nachzugehen:
die Wiederaufarbeitung von Brüterbrennstoff zu betreiben. Bis heute wur-
den etwa 20 kg abgebrannten KNK-Brennstoffs für Experimente eingesetzt.
Als Werkzeug dafür hat das Institut die Anlage MILLI zur Verfügung /1/.
Sie ist dadurch gekennzeichnet~ daß im baulichen Rahmen von heißen Zellen
Apparate im Labormaßstab zur Durchführung des PUREX-Prozesses vorhanden
sind. Als Extraktionsapparate sind Mischer-Absetzer in mehrstufiger Aus-
führung installiert. Das Stufenvolumen beträgt rund 50 ml ~ woraus zusammen
mit anderen Randbedingungen folgt~ daß der Durchsatz der Anlage im Be-
reich Kg/Tag liegt. Die Durchgänge zwischen den Stufen haben eine lichte
Weite von 4 mm~ was für das hydraulische Verhalten der heterogen verteil-
ten Lösungen und Reaktionsprodukte bedeutet~ ddß der bestimmungsgemäße
Betrieb relativ schnell gestört werden kann.
Am stärksten interessieren Antworten auf die Frage~ ob der PUREX-Prozeß
auch für die Wiederaufarbeitung von hochabgebrannten Brüterbrennstoffen
generell geeignet ist bzw. an welchen Punkten besondere Schwierigkeiten
auftreten. Im Rahmen dieses Seminars wird von Erfahrungen berichtet~ die
bei Experimenten im 1. Extraktionszyklus gemacht wurden.
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Die Daten der Brennstoffe für die 2 Experimente sind in Tabelle 1 zusam-
mengestellt. Die Brennstoffe stammten aus Testelementen des KNK-II/l. Das
Material unterschied sich wegen Abbrand und Kühlzeit erheblich in seiner
spezifischen Aktivität. In beiden Fällen wurde Brennstoff aus der core-
Zone mit dem des blanket-Bereiches gemischt.
Tab. 1: Angaben zu den Brennstoffen
Herkunft
Mittl. Abbrand
in der core-Zone
Kühlzeit
bis zum Experiment
BE NY 208 BN
11700 MWd/t
25 Monate
BE NY 203 IA
74000 MWd/t
10 Monate
Der Brennstoff mit der geringeren spezifischen Aktivität wurde nach dem in
Abb.l angegebenen Fließschema aufgearbeitet /2/. Es wurde ein Kodekonta~ina­
tionsverfahren durchgeführt. Die Brennstofflösung war etwa 1 molar an Uran
und Plutonium, der Plutoniumanteil betrug 11%, die Summe der ~-strahlenden
Spaltprodukte bel ie.fsich auf 27 Ci/l. Das extraktionschemische Gleichge-
wicht wird durch die ebenfalls in Abb.l dargestellten Konzentrationsprofile
wiedergegeben. Für Uran, Plutonium und Wasserstoffionen sind die Zahlen der
Ordinate mit der Dimension g/l zu lesen, während für die Spaltprodukte die
Prozentangabe bezogen auf ihre mit Uran vergesellschafteten Konzentration in
der Brennstofflösung gilt.
Uran und Plutonium wurden innerhalb von 7 Stufen bis auf einen Rest von
(0,1% extrahiert. Im Waschextraktor wurden aus der das Extraktionsmittel
führenden Phase nur geringe Mengen von Uran und Plutonium rückextrahiert,
der Anteil der Spaltprodukte dagegen noch deutlich vermindert. Die hieraus
resultierenden Trennfaktoren gleichen jenen, die beim PUREX-Prozeß üblicher-
weise erreicht werden. Das Experiment wurde über einen Zeitraum von 82 Stun-
den betrieben, innerhalb denen das hydraulische Geschehen mit nur einer er-
kennbaren Störung ablief.
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Der Brennstoff mit der höheren spezifischen Aktivität wurde nach einem
Fließschema aufgearbeitet~ das im 1. Extraktionszyklus neben der Dekonta-
mination der Spaltprodukte auch die Uran/Plutonium-Trennung beinhaltet.
Die wesentlichen Details sind aus den Abb.2 und 3 ersichtlich. Danach war
die Brennstofflösung etwa 0~8 molar an Uran und Plutonium, der Plutonium-
anteil betrug 13% und die)f -strahlenden Spaltprodukte summierten sich
auf 220 Ci/l. Die Extraktionsmittellösung wurde wiederum in einer Konzen-
tration von 30% angewandt.
Uran und Plutonium wurden innerhalb weniger Stufen weitgehend extrahiert,
in beiden Phasen ist ein sog. tailing relativ ausgeprägt, aber die Verluste
liegen wiederum bei <0,1%. Im Bereich des Waschextraktors ist auch hier
die Rückextrahierung von Uran und Plutonium geringfügig. Das gleiche gilt
bei den Spaltprodukten für Casium und Cer, während Zirkon und Ruthenium
wieder deutlich ausgewaschen werden. Auffallend ist~ daß die in der Ex-
traktionsmittelphase verbleibenden Anteile der Spaltprodukte genauso klein
wie und teilweise sogar noch kleiner als im zuerst berichteten Experiment
waren. Das bedeutet mit anderen Worten gesagt, daß bei der Wiederaufarbei-
tung des bezüglich seiner spezifischen ~/~-Aktivität um etwa den Faktor
10 aktiveren Brennstoffe gleich hohe und teilweise bessere Trennfaktoren
erreicht wurden.
Zum Verständnis der Trennfaktoren kann verschiedenes in Rechnung gestellt
werden. Zum einen hat die Zersetzung des Tri-butyl-phosphats in geringerem
Umfang als erwartet stattgefunden. Nach einmaligem Durchlaufen des Extrak-
tionszyklus wurden maximal 50 mg Di-butyl-phosphat /1 festgestellt. Das
Extraktionsmittel wurde nicht rezykliert. Zum anderen wurde die Brennstoff-
lösung kurz vor ihrer Einspeisung in den Extraktor einer erneuten Fest/
flüssig-Trennung mit Hilfe einer Kieselgursäule unterworfen. Damit sollten
hochradioaktive Partikel ~ die als Keime für die Bildung von relativ stabilen,
den normalen hydraulischen Phasenfl~ß behindernden Suspensionen angesehen
werden, zurückgehalten werden. Weiter ist die Molarität der Waschsäure von
3 Mim ersten Experiment auf 1,5 Mgeändert worden, was die Abtrennbarkeit
des Zirkons prinzipiell begünstigt, bei Ruthenium sonst allerdings das
Gegenteil bewirkt. Schließlich sei bemerkt, daß während der Experimer.tdauer
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von 96 Stunden nur 3 Störungen des hydraulischen Geschehens festgestellt
wurden.
Die Uran/Plutonium-Trennung (Abb.3) wurde mit dem keduktionsmittel Uran-IV~
das an 2 Stellen als Lösung in den Extraktor eingespeist wurde~ bewirkt.
Die Konzentrationsprofile lassen erkennen~ daß der Gehalt der Extraktions-
mittelphase an Plutonium fortlaufend stark abgebaut wurde und nach 8 Stufen
schließlich den Trennfaktor 2.105 ergab. Auf der anderen Seite wurde das
Reduktionsmittel aus der wässrigen Phase langsamer extrahiert und verblieb
am Ende mit einer Konzentration, die zu einem scheinbaren Trennfaktor von 650
führten. Im Experiment mit dem Brennstoff geringerer spezifischer Aktivität
wurde die Uran/Plutonium-Trennung im 2. Zyklus durchgeführt. Dabei wurden
das elektrochemische Reduktionsverfahren eingesetzt und ähnliche Trennergeb-
nisse erreicht.
Nach dem Vergleich der Trennergebnisse zweier Experimente mit Brüterbrenn-
stoff unterschi edl i cher spezifi scher pnt-Akti vität soll ei ne Betrachtung
der Resultate der Wiederaufarbeitung von U02-Brennstoff angeschlossen werden.
Die Resultate stammen aus Experimenten, bei denen Brennstoffe nahezu gleicher
spezifi scher p/i"-Akti vi tät eingesetzt und di e ebenfalls in MILLI durchge-
führt worden waren. Aus 2 solchen Experimenten sind die Trennfaktoren für
die am ~chwierigsten abzutrennenden Spaltprodukte Zirkon und Ruthenium in
Tab. 2 denen des Brüterbrennstoffexperimentes gegenübergestellt. Sie geben
das Ergebnis im Uran- und im Plutoniumprodukt bezogen auf die Brennstoff-
lösung wieder. Die Zahlen eines Bezugspunktes unterscheiden sich nicht
systematisch und differieren bis zum Faktor 2, in einem Fall um eine Größen-
ordnung. Bei einer fallweisen Bewertung der Trennfaktoren kann man darüber-
hinaus Unterschiede in Details der Fließschemata und in Randbedingungen der
Anlage zur Erläuterung heranziehen.
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Tab. 2: Trennfaktoren für Zr-95~ Ru-106 und Pu im
Uran- bzw. Plutoniumprodukt~ bezogen auf die Brennstofflösung
Brennstoff U02 U02 SBR Mox
1(-Aktivität 150 Ci/l 230 Ci/l 220 Ci/l
Zr-95u 3~5.103 4~0'103 8~6'103
Zr-95 pu 0~4 0~3 0~2
RU-106 u 2~0 0~6 6~5
Ru-106 pu 1~5 0~8 1~3
Puu 3'10
3 5.103 2.105
Bei den Resultaten für die Uran/Plutonium-Trennung liegt das Ergebnis mit
Brüterbrennstoff deutlich höher. Hierzu trug wesentlich bei~ daß die Be-
triebsanalytik zur Zeit des Brüterbrennstoffexperiments Plutonium bis zu
einer tiefer gelegenen Nachweisgrenze bestimmen konnte und daß der Plutonium-
anteil des Brennstoffs höher war. Insgesamt legen die Ergebnisse die Aussage
nahe~ daß die Leistungsfähigkeit des PUREX-Prozesses für die Wiederaufarbei-
tung von hochabgebranntem Brüterbrennstoff ähnlich hoch ist wie für die
Wiederaufarbeitung von Brennstoff aus thermischen Reaktoren. Die Grenzen
dieser Aussage liegen bei den eingangs erwähnten apparativen Besonderheiten
sowie bei der nur kurzen Experimentdauer bzw. der geringen Häufigkeit. Im
Institut für Heiße Chemie können Langzeiteffekte und auch das Verhalten tech-
nischer Apparate unter heißen Bedingungen nicht studiert werden.
Die Leitung der in diesem Vortrag vorgestellten Experimente lag bei Herrn
Dr. W. Ochsenfeld. An der Ausführung waren vor allem die Mitarbeiter der
Arbeitsgruppe MILLI und des Bereiches Betriebsanalytik beteiligt.
/1/ W. Ochsenfeld et al.~ IAEA-SM-209/25 (1976)
/2/ H.-J. Bleyl in W. Marth et al. ~ KfK-3278, 93-99 (1982)
/3/ W. Ochsenfeld et al. ~ KfK-2558 (1977)
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CHEMISCHE UND RADIOLYTISCHE SOLVENTZERSETZUNG IM PUREX-PROZESS
L. Stieglitz, R. Becker
Kernforschungszentrum Karlsruhe
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1. Einleitung
Die extraktive Gewinnung der Wertstoffe Uran und Plutonium im Purex
erfolgt bekanntlich anhand von reversiblen chemischen Reaktionen, näm-
lich der Bildung der Komplexe von Uran und Plutonium mit TBP bei der
Extraktion, und der Zerlegung der Komplexe bei der Rückextraktion. Neben
diesen reversiblen Vorgängen laufen im Prozess jedoch eine Reihe von
chemischen Reaktionen ab, die eine irreversible Veränderung der orga-
nischen Phase bewirken. Die entstehenden Zersetzungsprodukte des TBP und
des Verdünnungsmittels können eine Reihe verfahren- und sicherheitstech-
nische Auswirkungen auf den Prozeß haben. In Abb.1 sind eine Reihe von
Effekten aufgeführt, die beobachtet wurden bzw. noch Gegenstand von
Untersuchungen sind.
Die wichtigsten Auswirkungen sind Verluste von Uran und vor allem von
Plutonium infolge Bindung an Dibutylphosphorsäure, deren Komplexe
schlecht aus der organischen Phase rückextrahiert werden. In ähnlicher
Weise wird durch Extraktion und Rückhaltung von Spaltprodukten der
Dekontaminationsfaktor, speziell für Zirkon und Ruthenium erniedrigt.
Infolge der Bildung von grenzflächenaktiven Substanzen erfolgt eine
Veränderung des Phasenverhaltens: Änderung von Entmischzeit, erhöhtes
Entrainment, Emulsionsbildung und gegebenenfalls Änderung der Benetz-
barkeit von Kolonnenboden ist die Folge. Radiolyseprodukte können
weiterhin zur Bildung von Niederschlägen mit Wertstoffen und Spaltpro-
dukten führen, mit der Konsequenz, daß vorallem bei Mixer-Settlern das
hydrodynamische Verhalten gestört wird; gegebenenfalls muß durch das
Vorhandensein von Niederschlägen mit erhöhter Radiolyse gerechnet
werden.
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Auswirkungen
ver!ahrenstechnlsch
-------
- Verluste von Wertstoffen (Uran. Plutonium)
- Erniedrigung des DekontaminatIonsfaktors
fUr Zr. Nb. Ru
- Veränderung des Phasenverhaltens
flüssig-flüssig: Verlängerung der Entmlschzelt
EmulsionsbIldung
flüssig-fest: Änderung der Benetzbarkolt(bel Kolonnen)
- Änderung der Wertigkeit (Uran, Plutolnum)
Änderung der ExtraktIonskinetIk (Stoffübergang)
Bildung von Niederschlägen (CRUD)
(Störung des hydrodynamischen Verhaltens)
(Erhöhte Radiolyse)
sicherheitstechnisch
Bildung von brennbaren Radiolysegasen
(H2. Cr C4)
Bildung von "Red-Oll"
Gegenmaßnahmen
Optimierung von FlleBbild
Auswahl von ExtraktIonsapparaten
Verkürzung der Kontaktzelt (Strahlendosis)
Reinigung des ExtraktIonsmittels
Abgasbehandlung
Auslegung der Anlagen
Kontrolle der Produktströme
Einsatz von Reinigungsverfahren
Begrenzung von Temperaturen
Abb.1: Auswirkungen von Radiolyseprodukten auf den Purex-Prozess
as commercial impurity
radiolytic
cleavage
®
radiolytic
------ ......substltion
R1· polar aliphatic
group
Abb.2: Bildungsmöglichkeiten von Dibutylphosphat
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Den hauptsächlichen Auswirkungen kann durch eine Reihe bewährter
Gegenmaßnahmen begegnet werden
- durch Auswahl von Extraktionsapparaten kann die Kontaktzeit und damit
die Strahlendosis reduziert werden
- durch Optimierung des Fließbildes werden Wertstoffverluste niedrig
gehalten
- durch Waschverfahren lassen sich Zersetzungprodukte aus dem Solvent
entfernen und ihre Auswirkungen so auf temporäre Effekte reduzieren.
Speziell im Zusammenhang mit der Wiederaufarbeitung von Schnellbrüter-
brennelementen mit hohem Abbrand und kurzen Kühlzeiten ist mit erhöhter
Dosisleistung zu rechnen, so daß der Radiolyse des Solvents und den
damit verbundenen Fragestellungen besondere Bedeutung zukommt. Zur Be-
urteilung dieser Problematik müssen folgende Fragekreise untersucht
werden
a) Ermittlung prozeßrelevanter Zersetzungsprodukte und deren Bildungs-
raten unter realistischen Prozeßbedingungen
b) Abschätzung der zu erwartenden Dosisleistungen und der Strahlendosen
2. Organische Zersetzungsprodukte des Solvents
Infolge der Bedeutung der chemischen und radiolytischen Zersetzungs-
produkte wurde seit den fünfziger Jahren die Bildung der Zer-
setzungsprodukte studiert, wobei erst der Fortschritt der analytischen
Chemie der letzten zehn Jahre belastbare Zahlen liefern konnte.
2.1 Zersetzung des Tributylphosphates
Hauptprodukt des chemischen und radiolytischen Abbaus des TBP ist
Dibutylphosphorsäure (HDBP), (Abb.2), das sich weiter zu Monobutyl-
phosphat und Phosphorsäure abbauen kann /1/. Im ersten Extraktionszyklus
des Purex-Prozesses überwiegt die radiolytische Bildung. Infolge der
komplexen Zusammenhänge ist in realistischen Systemen, d.h. bei Anwe-
senheit von Sauerstoff, Salpetersäure, Wasser und Sch~ermetallen, eine
Aufklärung der verschiedenen strahlenchemischen Einzelprozessen nicht
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möglich. Unsere Untersuchungen befaßten sich deshalb weitgehend damit
realistische Bildungsraten zu ermitteln unter Bedingungen, wie sie bei
der Wiederaufarbeitung vorliegen, d.h. Anwesenheit von organischer und
wässriger Phase, Salpetersäurekonzentrationen Von 0.5 bis 3 M. Für 30
Vol-% TBP n-Alkan bei Anwesenheit wässriger Phasen wurden eine Bil-
dungsrate von 80 mg HDBP/Wh ermittelt, ein Einfluß der Salpetersäure-
konzentration im Bereich von 0.5 bis 3 M/l wurde nicht festgestellt. Bei
gleichzeitiger Anwesenheit von Uran (120 g/l) erniedrigt sich der Wert
auf ca. 70 mg HDBP/Wh. Monobutylphosphat und Phosphorsäure liegen mit
ihren Bildungsraten um eine Größenordnung niedriger (2 mg H2MPB/Wh; 6 mg
H3P04/Wh )
Ohne Einfluß der Strahlung, d.h. ausschließlich aufgrund von Hydrolyse
bilden sich im gleichen System bei Zimmertemperatur 0.3 mg/lh HDBP, bei
50° C ca. 4 mg/lh und bei 75° C ca. 40 mg/lh. Für moderate Temperaturen,
wie sie im Purex-Prozess vorliegen ist damit die Radiolyse die Hauptur-
sache der TBP-Zersetzung.
2.2 Zersetzungsprodukte des Verdünnungsmittels
Auch das Verdünnungsmittel, meist ein Alkangemisch von C10 bis C13
erfährt irreversible Veränderungen (Abb.3). Radikale des Verdün-
nungsmittels können miteinander rekombinieren und Alkane mit höherem
Molekulargewicht aufbauen, so wurden z.B. Kohlenwasserstoffe zwischen
C24 und C36 identifiziert.
Alkylradikale reagieren auch mit anwesendem Wasser, Sauerstoff, Salpe-
tersäure und nitrosen Gasen zu Abbau und Substitutionsprodukte wie
Ketonen, Carbonsäuren, Nitroalkane, Nitrat- und Nitratestern, die sich
in sekundäre Produkte umwandeln können. Alkylradikale können ferner mit
TBP-Radikalen rekombinieren und langkettige Phosphate bilden, die radio-
lytisch oder hydrolytisch zu sauren Produkten abgebaut werden. Diese
Verbindungen, von denen verschiedene Homologe und Isomere vorliegen
können, sind verantwortlich für die Retention von Zirkon und damit für
die Erniedrigung der Dekontaminationsfaktoren. Zusammen mit Carbonsäuren
stellen sie grenzflächenaktive Substanzen dar.
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Schließlich können auch TBP-Radikale miteinander rekombinieren und
Oligomere des TBP aufbauen, die bis zu einem Molekulargewicht von 1058
entsprechend vier TBP-Einheiten identifiziert wurden. Diese Oligomere
können ebenfalls durch Dealkylierung saure Phosphorester bilden, die zur
Zirkonretention beitragen können.
Alle diese Substanzklassen lassen sich durch bisherige entwickelte
Reinigungsverfahren wie z.B. durch eine Wäsche mit alkalischen Lösungen
(Na2C03) nicht entfernen, sie reichern sich damit im Solvent an und
begrenzen schließlich die Lebensdauer des Lösungsmittels.
Aufgrund der Vielfalt der Zersetzungsprodukte vorallem des Verdünnungs-
mittels ist eine analytische Erfassung und quantitative Bestimmung der
Einzelspezies aufwendig und schwierig. Als Einzelverbindungen werden
vorallem die Abbauprodukte des TBP wie Mono-, Dibutylphosphat und
Phosphorsäure durch Gaschromatographie und Ionenchromatographie bis zu
einer Nachweisgrenze von 2-5 mg/l erfaßt.
Eine detaillierte Analyse der Zersetzungsprodukte des Verdünnungsmittels
ist dagegen vom Aufwand her nicht notwendig. Vielmehr wird versucht mit-
hilfe einfacher Meßverfahren summarisch die einzelnen, relevanten Sub-
stanzklassen zu erfassen, ihre Bildungsraten zu ermitteln, sowie durch
physikalisch-chemische Meßgrößen wie Grenzflächenspannung Veränderungen
des Solvents zu beschreiben. Die hauptsächlich angewandten Verfahren
sind in Abb.4 zusammengestellt:
Durch Infrarotspektrometrie lassen sich Gesamtkonzentrationen an ali-
phatischen Carbonylverbindungen abschätzen. Bei Einsatz des technischen
Gemisches C10-C13 als Verdünnungsmittel werden ca. 1.10-3 Mol pro Wh
gebildet. Über die Messung der elektrolytischen Leitfähigkeit können
organische Anionen (als Natriumsalze) bestimmt werden. Durch eine Vorbe-
handlung der Solventproben mit wässrigen Lösungen abgestufter Basizität
kann meßtechnisch eine Differenzierung zwischen langkettigen sauren
Phosphatester, Carbonsäuren und Enolen erfolgen. Die ermittelten Bil-
dungsraten dieser Substanzklassen sind 3.6.10-6 , 2.10- 5 und 1.10-4 M/Wh.
Schließlich kann durch Polarographie auch die Bildung von Nitroalkanen
und Alkylnitraten verfolgt werden.
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Abb.3: Zersetzungsprodukte des Verdünnungsmittels
Verbindungsklasse BIldungsrate M/Wh Meßverfahren
Karbonylverblndungen . 1,1 X10-3 IR
(gesamt)
Karbonsäuren 1x10-5- 2,2 x10-5 el. Leitfähigkeit
R-CO(OH)
Enole 1,lxl0-4 el. Leitfähigkeit
langkettlge saure 3,6 x10-0 el. Leitfähigkeit
Phosphatester
Nitroalkane 8,9 x10-5 Polarographie
R-N02 3x 10-5 IR
Alkylnitrate 2,76 xl 0-4 Polarographie
R-O N02 2,1 xl 0-4 IR
Abb.4: Bildung von Zersetzungsprodukten im Purex-System
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Die Bildungsraten der erwähnten Substanzklassen hängen in starkem Maße
von der Zusammensetzung des Solvents ab, d.h. es findet eine starke
Wechselwirkung zwischen Verunreinigungen des Verdünnungsmittels und
radiolytisch erzeugten Radikalen statt. So kann die Strahlenausbeute (G-
Wert) von Nitroverbindungen je nach eingesetzten Verdünnungsmittel um
den Faktor 10 variieren, die von Nitratoverbindungen um den Faktor 7 und
von Ketonen un den Faktor 40.
Auch die Bildung des Dibutylphosphates wird durch Art und Reinheit des
Verdünnungsmittels beeinflußt und variiert zwischen G-Werten von 0.40
bis 3.63. Grund für diesen Effekt ist die Tatsache, daß Energieüber-
tragungsprozesse von Verdünnungsmittel zum TBP und zurück stattfinden
und durch geringe Konzentrationen an Verunreinigungen aromatischer
Kohlenwasserstoffe beeinflußt werden. Odourless Kerosene reagiert als
Energiesenke, es nimmt teilweise Energie von angeregten TBP-Molekülen
auf, was schließlich in geringerer Bildung von HDBP (G-Wert 0.40)
resultiert. HPT, ein hydriertes Propylentetramerers erweist sich als
sehr stabil, es überträgt als angeregtes Molekül Energie auf das TBP und
führt so zu starker HDBP-Bildung (G-Wert 3,63).
Letztlich hängt die Wahl des geeigneten Verdünnungsmittels von der
Philosophie des Verfahrenstechnikers ab. will man möglichst wenig
Dibutylphosphat, so wählt man Verdünner mit niederem G-Wert für HDBP,
d.h. solche mit einem gewissen Anteil an aromatischen Verunreinigungen.
Man muß jedoch eine erhöhte Bildung von Zersetzungsprodukten des
Verdvnnungsmittels und damit eine langfristige Verschlechterung des
Lösungsmittels in Kauf nehmen. Will man diese langfristige Verschlech-
terung gering halten, so wählt man Verdünner mit hohem G-Wert für HDBP,
opfert sozusagen das TBP zugunsten des Verdünnungsmittels. Hierbei
besteht jedoch die Gefahr, daß zu hohe HDBP-Konzentrationen zu
Niederschlagsbildung und damit zu Störungen des Prozesses führen.
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Kühlzeit PWR SNR 300
3a 7a 220d
I
Aktivität
Ci/18M 7,8.105 3,7.105 4,7.106
Ci/I 186 88 1120
Dusisleistung
W/t 2,9.103 1,1. 103 4,7·106 FP.
1,2 . 103Akt.
W/I 0,7 0,27 4,5 FP.
0,3 Akt.
PWR: 33000 MWd/t , SNR 300: Cure + Ax. Blanket 31 000 MWd/t
Brennstufflösung: 1MU+ Pu (238 gU+ Pu/I) = 4,2 I/kg SM
Abb.5: Spaltproduktkonzentrationen und Dosisleistungen von Brennstoff-
lösungen
Fuel Extraetor Radiation Dose HDBP Caleulated
Wh/l mg/l
CFR 20 vol-% TBP
(43500 11WD/t) /1ixer-settler 2.84 100 (276)
50 d Pulsen Column
eooling (fJ 15 em) 0.19 7.6 (19)
eentrifugal
eontaetor 0.06 2.5 (6.2)
30 vol.-% TBP
Pulsed Column(ß 15 em) 0.31 14 (30)
Abb.6: Strahlendosis des Solvents bei der Wiederaufarbeitung von SBR-
Brennelementen
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3. Abschätzung von Dosisleistung und Strahlendosis
Mit welchen Dosisleistungen hat man nun bei der Wiederaufarbeitung von
Brennelementen aus Schnellbrütern zu rechnen? Abschätzungen der Dosis-
leistungen einer repräsentativen Feedlösung sind in Abb.5 gegeben.
Ausgehend von einem Spaltproduktinventar, das eine thermische Leistung
von 1-3 kW pro Tonne Schwermetall bringt, kommen wir für Druckwasser-
reaktoren bei 3 Jahren Kühlzeit zu einer Dosisleistung von 0.7 W/l,
bezogen auf eine Brennstofflösung von 238 g/l Schwermetall. Bei einer
Kühlzeit von 7 Jahren erniedrigt sich diese Dosisleistung auf 0.27 W/l.
/2/.
Demgegenüber wird für die Feed-Lösung eines FBR-Brennelements des SNR-
300 mit einem mittleren Abbrand von 31 000 MWd/t und 220 Tagen Kühlzeit
eine Dosisleistung von 5 W/l errechnet, wobei der Anteil der Spaltpro-
dukte bei 4.5 W/l und der der Aktiniden bei 0.3 W/l liegt. Ausgehend von
der relativ gut zu ermittelnden Dosisleistung der Feedlösung kann man
versuchen, .die im ersten Extraktionszyklus absorbierte Strahlendosis zu
berechnen.
Eine Abschätzung der Absorption in Pulskolonnen ist mit plausiblen
Annahmen über anteilige Absorption von ß, r Strahlung in organischer
und wässrigen Phase, über den Einfluß von Kolonnengeometrie, Phasen-
verhältnis und Durchsatz durchführbar. Ebenso sind die Verhältnisse bei
Zentrifugalextraktoren berechenbar. Weit weniger durchsichtig sind die
Verhältnisse dagegen bei Mischabsetzern, wo die Vorgänge in der Misch-
kammer und Absetzkammer nur annähernd zu betrachten und die Rolle der
Trennschicht nur schwer in Zahlen zu fassen ist.
Zur Abschätzung der Strahlendosen wurde vorallem von Naylor und Brown
ein Konzept erstellt /3/. In Abb.6 sind die Ergebnisse für die ver-
schiedenen Extraktionsapparate zusammengefaßt.
Ausgehend von einem Brennstoff des Civil Fast Reaktors (FR) mit einem
mittleren Abbrand von 43 500 MWd/t und extrem kurzer Kühlzeit von 50
Tagen wurde die Dosisbelastung des Solvents pro Durchgang berechnet und
die zu erwartende Konzentration an Dibutylphosphat abgeschätzt. Für die
Anwendung eines Mischabsetzers errechnet sich eine Dosis von 2.8 Wh/I;
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mit dieser Dosis entstehen ca. 276 mg/l HDBP. Hier sind Störungen durch
Niederschlagsbildung zu erwarten. Beim Übergang zu einer Pulskolonne mit
einem Durchmesser von 15 cm erniedrigt sich die Dosis aufgrund der
kürzeren Kontaktzeit und der anderen Geometrie des Extraktionsapparates
auf 0.10 Wh/I, d.h. um den Faktor 15. Hierbei werden nur mehr ca. 20
mg/l HDBP erwartet. Beim Übergang zum Zentrifugalextraktor wird die Do-
sis nochmals um den Faktor 3 erniedrigt, und die gebildete Dibutylphos-
phatkonzentration damit vernachlässigbar klein.
Aus diesen Abschätzungen geht hervor, daß Mischabsetzer zur Wieder-
aufarbeitung kurz gekühlter SBR-Brennelemente weniger geeignet, Puls-
kolonnen und Zentrifugalextraktoren dagegen als optimal zu sehen sind.
Aufschlußreich sind in diesem Zusammenhang Ergebnisse von Richardson,
der die Strahlenexposition im ersten Zyklus durch eine Ce-144 Lösung
simulierte /4/. Es wurde ein vielstufiges System von Miniatur-Zentri-
fugalextraktoren verwendet, die Dosisleistung war 0.9 bis 9.3 W/1,
entsprechend Verhältnissen, wie sie bei Schnel1brüterbrennstoffen zu
erwarten sind. Es zeigte sich, daß bei einem Dosisbereich für das
Solvent von 0.02 bis 1.98 Wh/I die Dekontaminationsfaktoren für Zirkon
im IAP von 7.8'105 auf 6'104 zurückgingen. Die Retention von Uran in
Solvent stieg von 1.3'10-7 auf 5,10-5 Mol/l die von Plutonium von
2.6'10-9 auf 1.9,10-7 Mol/I. Die Verluste von Uran stimmten mit den
Werten überein, die aus den HDBP-Konzentrationen zu berechnen waren.
Die Eignung des Purex-Prozesses zur SBR-Wiederaufarbeitung wurde durch
die KNK lI-Kampagne an der Milli-Anlage des Instituts für Heiße Chemie
erfolgreich demonstriert. Obwohl hier die weniger geeigneten Mischab-
setzer zum Einsatz kamen wurden Störungen aufgrund radiolytischer
Prozesse nicht beobachtet. Aufgrund der theoretischen Berechnungen im
INR /5/ und dem gemessenen Spaltproduktinventar /6/ wurde bei einer
Kühlzeit von 10 Monaten und einem mittleren Abbrand von 43 000 MWd/t
(Core + axiales Blanket) eine Strahlendosisleistung von 2.5 W/l für
ß, rund 0.07 W/l für ~ -Strahler errechnet. Unter Berücksichtigung der
Geometrie des Milli-Mischabsetzers wurde für den 1. Zyklus eine Dosis
von ca. 0.5 Wh/I abschätzen läßt. Die Konzentrationen relevanter
Degradationsprodukte sind in Abb.7 für Proben aus den einzelnen Zyklen
aufgeführt. Die Werte für HDBP liegen im ersten Zyklus in dem oben
angegebenen Bereich. Die erhöhten Werte bei der U/Pu-Trennung und Pu-
Reinigung sind teilweise durch die dort erhöhten Temperaturen und die
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Konzentration Zersetzungsprodukte
Probenherkunft HDBP lipophile Carbonsäuren Enole R-N02
Phosphate
lAS-08 1. Zykl. 24 2.10-5 M/I 5.10-5 M/I 6.10-5 1.10-4
1 C-016 24 8.10-6 5.10-5 1.5.10-5 1.10-4
lAS-08 Pu-Reinigung 55 < 10-5 8.10-5 < 10-5 2.10-4
1 C-016 11 28.6. 54 < 10-5 4.10-5 < 10-5 1. 10-4
1 C-016 11 29.6. 185 5.10-5 3.10-4 < 10-5 5.10-4
2 A-016 U/Pu 199 4.10-5 2.10-4 < 10-5 5.10-4
2 B-016 U/Pu 155 3.10-5 1,5· 10-4 1,2· 10-4 3.10-4
2 A-016 U-Raff. 33 1.10-5 6.10-5 < 10-5 1,5· 10-4
2 C-016 U-Raff. 17 < 10-5 7.10-5 < 10-5 1.10-4
Feedaktivität 2,50 WII ß,y
0,07 W/I a
Strahlendosis 0,35 Wh I1
1. Zyklus
Abb.7: Bildung von Zersetzungsprodukten des Solvents bei der KNK-II-Kampagne
in der MILLI
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hohen Konzentrationen an vierwertigen Schwermetallen zu erklären. Die
Konzentrationen an sonstigen Zersetzungsprodukten liegen knapp oberhalb
der Nachweisgrenzen und erbringen keine prozeßstörenden Wirkungen.
Generell zeigen damit Laborversuche und Technikumsbetrieb daß der Ein-
fluß der Radiolyse auf den Purex-Prozeß verfahrens technisch beherrschbar
ist. Wenig belastbares Material liegt allerdings vor über Langzeiteffek-
te am Solvent wenn im Interesse einer Minimierung des organischen Ab-
falls eine weitgehende Rezyklierung der organischen Phase angestrebt
wird. Es ist abzuschätzen, daß bei wiederholter Rezyklierung die Strah-
lendosis des Solvents sich einem Gleichgewichtswert von 40-50 Wh/I
nähert. Die dann auftretenden Effekte sind gegenwärtig noch Gegenstand
von F+E-Arbeiten.
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Zusammenfassung
Mit der MILLI-lI-Studie wurde das Konzept einer Pilotanlage zur Wieder-
aufarbeitung von Schnellbrüter-Brennelementen erarbeitet. Ziel ist die
Schließung des Schnellbrüterbrennstoffkreislaufs im halbtechnischen
Maßstab, die Gewinnung von Betriebserfahrungen für Großanlagen, die
technische Erprobung neuentwickelter Verfahrensweisen zur ökonomischen
und sicherheitstechnischen Optimierung der Wiederaufarbeitung von
Brennelementen fortgeschrittener Reaktoren und die Bereitstellung eines
flexiblen Testbetts für künftige Entwicklungen. Entsprechend dieser
Aufgabenstellung sieht das Konzept insbesondere die Wiederaufarbei tung
von Brennelementen aus SNR 300 und KNK 11 nach einer Mindestkühlzeit von
180 Tagen vor, darüberhinaus können Brennelemente vom Superpheni x-Typ ,
von Leichtwasserreaktoren heutiger Bauweise und ggf. von fortgeschr i t-
tenen Druckwasserreaktoren aufgearbeitet werden. Mit einem Auslegungs-
durchsatz von 50 kg U+Pu pro Tag ist die Anlage zur vollständigen
Schließung des Brennstoffkreislaufs von SNR 300 und KNK 11 geeignet.
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Einleitung
Der schnelle Brutreaktor (SBR) hat - als einziges technisch verfügbares
System - das Potential, die Versorgung einer energiehungrigen und über-
völkerten Welt mit elektrischer Energie für Jahrtausende umwelt- und
resourcenschonend zu decken. Die Grund liegt in der nahezu verlustfreien
Verwertung des Energierohrstoffs Uran im Schnellen Brüter (Abb. 1).
Während ein Leichtwasserreaktor (LWR) zur Erzeugung von einem Gigawatt-
jahr elektrischen Stroms 205 t Natururan (ohne Wiederaufarbeitung und
Energieträgerrezyklierung) bzw. 120 t Natururan (mit Wiederaufarbeitung
und Energieträgerrezyklierung) verbraucht, von denen im ersten Fall 203
Tonnen ungenutzt weggeworfen werden und im zweiten Fall 118 Tonnen
zumindest im LWR nicht mehr nutzbar sind, benötigt der SBR zur Erzeugung
der gleichen Energiemenge nur rund 1,5 t Natururan (1). Mit anderern
Worten, der SBR weist im Vergleich zum LWR mit "alternativer" Entsorgung
einen um den Faktor mehr als 100 verbesserten Ausnutzungsgrad des Urans
auf. Da nach Strategierechnungen von Beckurts et al. (2) die derzeit
einigermaßen bekannten Uranvorräte, 5 Millionen Tonnen der Kategorien
"hinreichend gesicherte" und "geschätzte zusätzliche" Vorräte mit
Erzeugungskosten unter 130 Dollar pro Kilogramm Uran für die westliche
Welt, selbst bei verhältnismäßig moderatem Kernenergieeinsatz mit LWRs
ohne Wiederaufarbeitung noch im ersten Quartal des nächsten Jahrhunderts
aufgebraucht sein würden, ergibt sich unter der Voraussetzung, daß auch
für künftige Generationen eine gesichert~ Energieversorgung offenge-
halten werden soll, die Notwendigkeit des möglichst frühzeitigen Über-
gangs zum SBR. Diese Zusammenhänge rechtfertigen und bedingen die
weltweit in allen wichtigen Industrienationen eingeleiteten Entwick-
lungsarbeiten, die zum Ziel haben, den SBR und seinen Brennstoffkreis-
lauf technisch verfügbar, wirtschaftlich konkurrenzfähig und sicher-
heitstechnisch vertretbar zu machen.
Entwicklungsstand
In Deutschland ist mit der KNK-II ein 20 MWe-Schne11brüter-Versuchs-
kraftwerk seit 1977 erfolgreich in Betrieb und mit dem SNR-300 ein 300
MWe-Demonstrationskraftwerk im Bau. Auch auf dem Sektor Brennelement-
fertigung ist mit der ALKEM-Anlage (Kapazität 10 jato SBR-Brennstoff)
eine Demo-Anlage entsprechender Kapazität vorhanden.
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Uran- Bedarf 'pro Gigawattjahr an erzeugter elektrischer Energie
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Abb.l: Uranbedarf und Abfallmengen für 1 Gigawatt erzeugter elektrischer
Energie mit (a) LWR ohne Wiederaufarbeitung, (b) LWR mit Wieder-
aufarbeitung, und (c) SBR. Nach Haug (1).
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Für den Erfolg des Schnellen Brüters ist die Energieträger-Rezyklierung
durch Wiederaufarbeitung der Brenn- und Brutelemente entscheidend. Sie
hat den Entwicklungsstand einer Demo-Anlage noch nicht erreicht. Zwar
gibt es verschiedene Experimentiereinrichtungen des Kernforschungs-
zentrums Karlsruhe, diese können aber nicht im Verbund und nicht im
Dauerbetrieb arbeiten und weisen auch von ihrer Ausrüstung und ihrem
Durchsatz her keinen Demo-Charakter auf. Die Erfahrungen mit diesen
Einrichtungen sind auf dieser Tagung (3-5) oder an anderer Stelle (6)
berichtet worden.
Im internationalen Vergleich ist festzustellen, daß auf dem Gebiet der
Schnellbrüter-Wiederaufarbeitung eine Reihe konkurrierender Indu-
strieländer einen zum Teil erheblichen Vorsprung gegenüber der Bundes-
republik aufweisen (7). Dies gilt besonders für Großbritannien und
Frankreich, wo je eine Demo-SBR-Wiederaufarbeitungsanlage in Betrieb
(Dounraey) bzw. vor der Inbetriebnahme (Marcoule) stehen, aber auch für
Japan und 'vermutlich die UdSSR. Die Bundesrepublik wird ihre An-
strengungen erhöhen müssen, wenn sie nicht in einen technologischen
Rückstand gegenüber diesen Ländern kommen will.
Zielsetzung
Die MILLI-II-Konzeptstudie hatte das Ziel, die Planungsgrundlage für
eine Wiederaufarbeitungs-Demonstrationsanlage für Schnellbrüter-
Brennelemente zu schaffen. Eine weitere Aufgabe der Studie war es, die
Stoßrichtungen für ein brüterbezogenes Wiederaufarbeitungs- F+E-Programm
aufzuzeigen und entsprechende AufgabensteIlungen zu identifizieren.
Das in der Studie entwickelte Anlagenkonzept sollte besonders die fol-
genden Zielsetzungen erfüllen:
- Die Schließung des Schnellbrüter-Brennstoffkreislaufs ist nach kurzer
Kühlzeit der Brennelemente im Routinebetrieb zu demonstrieren.
- Für die Auslegung und den Betrieb einer künftigen Großanlage sind
eigene Betriebserfahrungen mit einer Pilotanlage unerläßlich.
- Die technische Reife neuentwickelter Verfahren zur Erhöhung der
Anlagenverfügbarkeit, zur Verminderung der radioaktiven Abfälle, zur
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weiteren Herabsetzung der Strahlenbelastung der Umgebung und des
Anlagenpersonals , zur Verbesserung der Spaltmaterialüberwachung, und
insgesamt zur Vereinfachung des Verfahrens und damit zur Herabsetzung
der Wiederaufarbeitungskosten ist im betriebsrelevanten Maßstab zu
demonstrieren.
- Abläufe von nicht bestimmungsgemäßen Betriebsphasen sind unter 'Be-
triebsbedingungen zu untersuchen und die Wirkung von Gegenmaßnahmen zu
demonstrieren.
- Die Verarbeitung von Brennelementen künftiger Schnellbrüter-Großkraft-
werke (z.B. vom Superphenix-Typ) und anderer fortgeschrittener Reak-
toren (z.B. Fortgeschrittene Druckwasserreaktoren) sCMie die Wieder-
aufarbeitung der bereits vorhandenen L~MOX-Testbrennelemente muß
möglich sein.
- Die nachträgliche Umrüstung der Anlage auf neue Verfahrensweisen, wie
sie aus künftigen F+E-Arbeiten hervorgehen können, muß gewährleistet
sein.
Diese Anforderungen verlangten ein Anlagenkonzept, das einerseits auf
der gesicherten Basis ausgereifter und verfügbarer Technologien beruht
und andererseits eine hohe Flexibilität hinsichtlich Verfahren und
Ausrüstung garantiert.
Grunddaten
Für die Anlagenauslegung wurden folgende Referenzwerte festgelegt:
Brennelement:
Abbrand:
Kühlzeit:
Durchsatz:
SNR-300
150 000 MWd/t
mindestens 6 Monate
50 kg U+Pu pro Tag
Mit der Annahme eines Abbrandes von 150 000 MWd/t wird die Möglichkeit
offengehalten, künftige Test-Brennelemente mit einem gegenüber heutigen
Standardwerten deutlich erhöhten Abbrand verarbeiten zu können. Die
Mindeskühlzeit von 6 Monaten entspricht einem heute als praktikabel
angesehenen Zielwert und stellt andererseits noch keine unvertretbaren
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Anforderungen an die Auslegung des Abgassystems. Für die Festlegung des
Nominaldurchsatzes waren zwei Bestirnmungsgrößen entscheidend: Die An-
wendung von Pulskolonnen im Extraktionsteil erfordert in Verbindung mit
einem PUREX-typischen Prozeßfließschema einen apparatetechnisch be-
dingten Mindestdurchsatz in der Größenordnung von 2 kg Schwermetall
(U+Pu) pro Stunde, entsprechend ca. 50 kg Schwermetall pro Tag. Diese
Größe ist in Beziehung zu setzen zu den auf absehbare Zeit aus deutschen
Schnellbrut-Reaktoren zu erwartenden Core-Entlademengen von rund 6,5 t
Schwermetall pro Jahr (davon ca. 6 t/a aus dem SNR-300 und 0,5 t/a aus
der KNK-II), was mit dem angegebenen Durchsatz einer nominellen Anlagen-
Betriebszeit von 130 Tagen pro Jahr entspricht, einem auch für Dauer-
betriebstests ausreichenden und vernünftigen Wert.
Verfahrenskonzept
Das Verfahrenskonzept (8) basiert auf der mechanischen Zerlegung und
Zerkleinerung der Brennelemente im mechanischen Head-End und der an-
schließenden chemischen Abtrennung und Reinigung der Wertstoffe Pluto-
nium und Uran mittels eines modifizierten PUREX-Verfahrens. Abbildung 2
zeigt ein stark vereinfachtes Blockschema.
Transport und Zwischenlagerung. Die Brennelemente werden am jeweiligen
Reaktorstandort in einer Dampfwaschanlage von anhaftendem Natrium
befreit und danach in luftgekühlten Transportbehältern zum Standort der
Wiederaufarbeitungsanlage transportiert. Hier werden sie - unter Zu-
hilfenahme der MILLI-II-Einschleusezelle - in luftgekühlte Zwischen-
lagerbehälter umgeladen, die als betrieblicher Puffer dienen. Die
Einzelheiten dieser Techniken sind in zwei anderen Vorträgen auf dieser
Tagung eingehend dargelegt worden (9, 10).
Mechanisches Head-End. Die eigentliche Wiederaufarbeitung beginnt mit
dem mechanischen Head-End (3, 10), dessen Grundschema in Abb.3 wie-
dergegeben ist. Zur Übernahme eines Brennelementes (BE) aus einem
Transport- oder Lagerbehälter wird dieser unter einer kombinierten
Entlade/Einschleusezelle senkrecht angedockt, das Brennelement in die
Zelle gezogen und in einer von sieben Lagerpositionen abgestellt. Zur
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Abb.3: Mechanisches Head-End MILLI-lI, Grundschema
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Überführung in die Zerlegezelle wird das Brennelement horizontal
geneigt. Auf der Zerlegebank werden die BE-Endstücke mittels einer
Bügelsäge abgetrennt, der BE-Kasten abgezogen, die Stabbefestigungen
gelöst, die Brennstäbe herausgezogen und diese in einem Magazin
zwischengespeichert. Sie werden anschließend in der Brennstabschere in
Abschni tte von etwa 5 cm Länge geschni tten und dem Auflöser zugeführt.
Der Brennelement-Kasten wird auf derselben Werkbank in verpackungs-
gerechte Stücke zerschnitten und zusammen mit anderen Strukturmaterial-
Teilen in ein Standard-400-Liter-Abfallfaß verpackt, einzementiert und
in das Abfall-Pufferlager überführt.
Chemisches Head-End. Dieses dient zur Vorbereitung der Extraktions-
Speiselösung~ da in dieser Stufe der Hauptanteil der flüchtigen
Spaltprodukte freigesetzt wird, trägt sie zugleich die Hauptlast der
Abgasreinigung - vgl. das Grundschema in Abb. 4. Die in der Brennstab-
schere geschnittenen Stababschnitte werden kontinuierlich in einen von
zwei Auflösern mit einer Kapazität von 36 kg Schwermetall gefördert, die
im zyklischen Wechselbetrieb arbeiten (siehe Abb.5). Der Brennstoff wird
in siedender Salpetersäure aufgelöst und die Brennstofflösung abgezogen.
Die im Auflöserkorb befindlichen ausgelaugten Hüllrohrabschnitte werden
mit der nächsten Säurecharge nachgelöst, mit frischer Säure gewaschen,
aus dem Auflöser gezogen, auf Spaltmaterial kontrolliert und zur Ab-
fallbehandlung überführt. Ein AUflöserzyklus dauert nominell 24, min-
destens 18 Stunden. Die Brennstofflösung wird in einen von zwei Reak-
tionstanks überführt, auf ihren Restjodgehalt analysiert und, falls
erforderlich, einer chemischen Nachbehandlung zur völligen Jodaus-
treibung unterzogen (Zusatz von inaktivem Natriumjodat, Einblasen von
Stickoxid und Kochen unter Rückfluß) (8). Die Brennstofflösung wird nach
Abkühlung in einer Klärzentrifuge geklärt und in einen von zwei Feed-
Einstelltanks überführt.
Der in der Klärzentrifuge abgeschiedene Klärschlamm wird bei hinreichend
niedrigem Spaltmaterialgehalt als Abfall weiterbehandelt. MOX-Brenn-
elemente älterer Fertigung (ältere KNK 11- und L~Rezyklierungsele­
mente, SNR 300 Core 1) sind, wie untersuchungen in der MILLI ergeben
haben, in Salpetersäure nicht ausreichend löslich (4), so daß ::lär-
schlamm aus solchen Brennelementen zur vollständigen Gewinnung des
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Spaltmaterials einem Nachauflöser zugeführt und mittels Salpetersäu-
rejFlußsäure, einem sehr korrosiven Medium, aufgelöst werden muß.
AUfgrund dieser negativen Erfahrungen hat die Alkem zwischenzeitlich
zwei Verfahren zur Brzeugung gut löslichen MOX-Brennstoffs entwickelt
und eingeführt, das geschilderte Problem ist sanit nur temporär von
Belang.
Abbildung 6 zeigt ein vereinfachtes Fließbild der AUflöserabgas-
Reinigung (6). Das Abgas wird unter Luft- oder Sauerstoffzusatz durch
eine Gegenstrom-Waschkolonne geführt, in der die bei der Auflösung
gebildeten Stickoxide aufoxidiert und mi ttels verdünnter Salpetersäure
zurückgewaschen werden, während Jod weitgehend im "Abgasstrom verbleibt.
Die zurückgewonnene, schwach jodhaltige Säure wird in den Auflöser
rezykliert. Das Abgas passiert sodann eine Serie von Aerosolfiltern und
eine Waschkolonne, in der das Jod mittels Natronlauge ausgewaschen wird.
Hierbei wird auch Kohlenstoff-14 als C02 absorbiert. Eine abschließende
Kaltwäsche mit 90-prozentiger Salpetersäure bei bis zu -50 0 C scheidet
letzte Reste von Jod und Stickoxiden ab. Die Krpyton-Rückhaltung ist aus
Strahlenschutzgründen nicht erforderlich, soll jedoch zur betrieblichen
Demonstration eines in Karlsruhe entwickelten einfachen Verfahrens (11),
der Gegenstromwäsche mit Dichlordifluormethan (Kältemittel R12), in die
Anlage aufgenommen werden.
Extraktion. Die Abtrennung und Reinigung des Plutoniums und Urans ge-
schieht durch ein modifiziertes PUREX-Verfahren mit drei Extraktions-
zyklen für jedes Produktelement (12). Das Standard-Fließschema (Abb.7)
sieht die Anwendung von 30 Vol.-% TBP und die U/pu-Trennung im zweiten
ZyklUS vor. Es können jedoch ohne weiteres andere TBP-Konzentrationen
(z.B. 20 Vol.-%) eingesetzt werden. Als Extraktionsapparate finden
gepulste Siebbodenkolonnen Anwendung, die im Standard-Verfahrensschema
entsprechend Abb.8 angeordnet sind; durch geeignete Verknüpfung der
Kolonnen können diese aber auch so durchfahren werden, daß die U/Pu-
Trennung im ersten Extraktionszyklus vorgenommen werden kann. Man
erzielt auf diese Weise ein Höchstmaß an Flexibilität hinsichtlich der
Erprobung und Optimierung unterschiedlicher Extraktionsfließbilder unter
repräsentativen Betriebsbedingungen. Abbildung 9 zeigt ein vereinfachtes
Verfahrensschema der Endreinigungszyklen.
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Das Extraktionsverfahren weist folgende Besonderheiten auf, die auf KfK-
Entwicklungen beruhen und anhand der Fließbilder Abb.7 bis 9 erläutert
werden sollen:
1. Die U/Pu-Trennung in der lEX-Kolonne und die Pu-Rückextraktion in der
2BX-Kolonne erfolgen durch interne Elektro-Reduktion (ELKE-Prozeß),
die Plutonium-Rückoxidation in den Produktlösungen aus der lEx- und
2BX-Kolonne geschieht ebenfalls elektrochemisch (ROXI-Prozeß) (13).
Diese Verfahren haben nach intensiver Betriebserprobung in MILLI und
WAR sowie neuerdings in der PUTE (im MILLI-II-Durchsatzmaßstab) ihre
Betriebsreife demonstriert(S).
2. Die wäßrigen Raffinat-(Abfall)-Ströme aus den Trenn- und Reinigungs-
zyklen, d.h. die aus den lA-, 2A- und 2D-Kolonnen ausströmenden
wäßrigen Raffinate, sind infolge der vorstehend beschriebenen An-
wendung elektrochemischer Verfahrensweisen praktisch salzfrei. Sie
können deshalb in dem zweistufigen Verdampfer 2WI-2WII mit Rektifi-
zierkolonne AFII auf ein sehr kleines Restvolumen eingedampft werden.
Die zurückgewonnenen, weitgehend aktivitätsfreien Säure- und Wasser-
fraktionen aus der AFII-Kolonne werden über die niederaktive Chemi-
kalienvorbereitung (Make-up II) in den Prozeß zurückgeführt. Das
Konzentrat aus dem 2WI-Verdampfersumpf wird in die "Rework"- oder R-
Kolonne geführt, in der durch Extraktion mit 30% TBP das "verlorene"
Plutonium zurückgewonnen wird, und dann zusammen mit dem aus der HA-
Kolonne ausströmenden Raffinat, dem HAW, in das HAW-Verdampfersystem
geleitet. Letzteres besteht ebenfalls aus einem zweistufigen Ver-
dampfer (lWI-lWII) mit Rektifizierkolonne (AFI). Der HAW wird um
einen Faktor von etwa 4 eingedampft und das HAW-Konzentrat bis zur
Endverfestigung zwischengelagert. Die Säurefraktion aus der AFI-
Rektifizierkolonne wird über die mittelaktive Chemikalienvorbereitung
(Make-up I) rezykliert, die Wasserfraktion als schwach aktiver Abfall
(LAW) weiterbehandelt.
3. Für die Wäsche des zu rezyklierenden organischen Extraktionsmittels
wird ebenfalls ein "salzfreier" Prozeß, nämlich die Wäsche mit
Hydrazincarbonat-Lösung in einem Holley-Mott-Mischabsetzer, ange-
wandt. Die verbrauchten Hydrazin-Waschlösungen werden über eine ROXI-
Elektrooxidationszelle geführt und das Hydrazin elektrochemisch zu
Wasser und Stickstoff oxidiert. Die praktisch salzfreie Produktlösung
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wird in einem Mehrzweck-Verdampfer aufkonzentriert und das Konzentrat
in das HAW-Verdampfersystem (lWI-Verdampfer) eingespeist.
4. Zur Eindampfung vorgesehene wäßrige Produkt- und Raffinatlösungen
müssen vor Einspeisung in einen Verdampfer von gelösten oder sus-
pendierten organischen Verunreinigungen befreit werden. Für p1u-
toniumha1tige Produktlösungen ist das Sorptionsverfahren mit Lewapol-
Harzen (13) vorgesehen, während andere Produkt- und Raffinatlösungen
durch die grundsätzlich bekannte Dampfwäsche (steam strip) gereinigt
werden.
Der besondere Vorteil der beschriebenen Verfahrensweisen besteht darin,
daß alle mittelaktiven wäßrigen Prozeßraffinate (MAW) in eine kleine
Hochaktiv-Fraktion, die dem HAW zugeschlagen wird, und einfach zu be-
handelnde, teilweise rezyklierbare Niederaktivfraktion zerlegt werden.
Mit anderen Worten, der MILLI-II-Extraktionsprozeß erzeugt im Normal-
betrieb keinen wäßrigen Prozeß-MAW mehr. Dies stellt wegen der hohen
MAW-Verarbeitungs- und Lagerkosten eine erhebliche Vereinfachung und
Verbilligung des Wiederaufarbeitungsverfahrens dar.
Abfallbehandlung • Für die Behandlung und Zwischenlagerung der radioak-
tiven Abfälle stehen bewährte Verfahrensweisen zur Verfügung; das
Vorhandensein entsprechender Betriebsanlagen sollte ein wichtiger
Gesichtspunkt für die Standortwahl der Pilot-Wiederaufarbeitungsanlage
sein.
Das HAW-Konzentrat wird in einem Zwischenlager von 40 m3 Nutzkapazität
zwischengelagert und nach kurzer Zwischenlagerzeit an eine am Standort
vorhandene oder zu errichtende HAW-Verglasungsanlage abgegeben. Feed-
klärschlamm wird entweder dem HAW zugeschlagen oder getrennt zu einem
festen Endlagerprodukt verfestigt. Feste Strukturmaterial- und HüII-
rohrabfälle werden in Standard-400-Liter-Fässer abgefüllt und ein-
zementiert. Jod und Kohlenstoff-14-dioxid werden aus der alkalischen
Abgaswäsche in Gegenwart eines Oxidationsmittels mit Bariumhydroxid-
Suspension als Bariumjodat bzw. Bariumcarbonat gefällt, der Niederschlag
wird direkt zementiert. Mittel- und schwachaktive Abwässer sowie ent-
sprechende feste Abfälle werden in Zwischenlagern gesammelt und an eine
am Standort vorhandene oder zu errichtende Konditionierungsanlage
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abgegeben; es wurde bereits darauf hingewiesen, daß die zu erwartenden
Volumina an Flüssig-MAW gegenüber einer konventionellen Anlage drastisch
reduziert sind.
Installations- und wartungskonzept
Das für die MILLI-lI entwickelte Installations- und wartungskonzept wird
in dem anschließenden Bei trag von G. Böhme (13) eingehend dargestellt,
so daß an dieser Stelle einige grundsätzliche Anmerkungen ausreichen.
Das Konzept basiert auf einer Installationstechnik, die einen voll-
ständig fernbedienten und zerstörungsfreien Ein- und Ausbau aller
Apparategruppen und Rohrleitungen innerhalb des Heißzellenkomplexes
ermöglicht. Hierzu werden alle chemischen Apparate, zu funktionellen
Gruppen zusammengefaßt, in weitgehend genormten Prozeßgestellen (liMo-
dule" oder amerikanisch "Racks") montiert und diese an den Seitenwänden
einer großen, tunnelförmigen Prozeßzelle aUfgehängt. Rohrleitungsver-
bindungen, elektrische ZUleitungen usw. werden durch fernbediente
Kupplungselemente herge~tellt. Als Fernbedienungswerkzeuge dienen
insbesondere ein durch Beobachtung mit Fernsehkameras steuerbares
Brückenkransystem, ergänzt durch Elektromanipulatoren, sowie im Kopfteil
der Anlage, wohin bevorzugt auch die Bedienungselemente verlegt werden,
konventionelle Master-Slave-Manipulatoren unter Direktsicht durch
Strahlenschutzfenster • Der mechanische Prozeßteil ist aus einer Reihe
von Zweckmäßigkeitsgründen in einem eigenen Hei ßzellenkomplex mit
eigenen Bedienungselementen untergebracht, ebenso wie der am Ende des
Zellengebäudes angeordnete hochaktive Reparatur- und Wartungsbereich.
Die aus diesem Konzept sich ergebende Anordnung des Heißzellenkomplexes,
die Anordnung der Prozeßmodule in der Prozeßzelle, der exemplar ische
Aufbau einzelner wichtiger Prozeßapparategruppen in den ModUlen, sONie
Einzelheiten der Fernbedienungsgeräte und vorhandene Erfahrungen mit
diesen werden in dem Beitrag von G. Böhme (13) diskutiert, auf den
ausdrücklich verwiesen sei.
- 164 -
Wir versprechen uns von diesem Konzept besonders folgende Vorteile:
- Stillstandszeiten der Anlage infolge von Wartung, Reparaturen oder
umrüstung werden gegenüber konventioneller Bauweise, wie sie etwa die
WAK repräsentiert, erheblich verringert.
- Demzufolge kann mit einer wesentlich erhöhten Anlagenverfügbarkeit
gerechnet werden.
Der Wegfall strahlenabschirmender Zellenzwischenwände führt zu einer
kostengünstigen, kompakten Bauweise.
- Die einfache und schnelle Austauschbarkeit gestattet es, die Zahl der
redundant vorzusehenden Apparate im Vergleich zu konventioneller Bau-
weise erheblich zu reduzieren.
- Die einfache umrüstbarkeit ermöglicht das Einbringen und Testen neu
entwickelter Verfahrensweisen auch nach Betriebsaufnahme und erfüllt
die an eine moderne Pilotanlage zu stellende Forderung nach Flexibi-
lität in besonderem Maße.
Der weitgehende Verzicht auf Personeninterventionen läßt eine deut-
liche Verringerung der Strahlenbelastung des Wartungspersonals er-
warten.
Gebäudekonzept
Zum Schluß sei kurz der Gebäude-Entwurf dargestellt, der in besonderem
Maße durch das Heißzellenkonzept bestimmt ist. Die MILLI-lI besteht, wie
die in Abb.lO und 11 wiedergegebenen Grund- und Aufrisse zeigen, aus
einem Ze11en- und einem Betriebsgebäude • Das Zellengebäude ist 65 m
lang, 35 m breit und erhebt sich 25 m über Gelände. Entsprechend heu-
tigen Genehmigungsanforderungen wurde eine Stahlbetonhülle mit 1,80 m
Wanddicke vorgesehen, die die Zelleneinbauten vor äußeren Einflüssen wie
Flugzeugabsturz, Explosion einer Gaswolke usw. schützt. Innerhalb, aber
getrennt von dieser Schutzhülle, befindet sich federnd gelagert und da-
mi t erdbebensicher der Zellenblock mit den dazugehör igen Betr iebs- und
Nebenräumen. Zur Vermeidung von Temperatureinflüssen auf die Schutzhülle
wird außen eine wärmegedämmte Metallverkleidung aUfgebracht. Das Bau-
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volumen des Zellengebäudes umfaßt rund 55.500 m3 •
Das Betriebsgebäude ist eingeschossig mit Teilunterkellerung. Es enthält
u.a. Büro-, Umkleide- und AUfenthaltsräume, Werkstätten und eine Mon-
tagehalle außerhalb des Kontrollbereichs sowie die analytischen Labors
innerhalb des Kontrollbereichs. Das Ein- bzw. Ausschleusen von radioak-
tiven Materialien (bestrahlte Kernbrennstoffe, feste und flüssige Ab-
fälle) erfolgt über die sogenannte Behälterschleuse, neben der ein Che-
mikalien- und Gaslager angeordnet ist. Das Kellergeschoß nimmt im we-
sentlichen die Infrastruktur auf, die zur Ver- und Entsorgung der Ge-
samtanlage benötigt wird, wie Zu- und Abluftanlagen, Elektroverteilung,
Heizungsverteilung, Abwassersammelstation, Lager usw. Das Bauvolumen
umfaßt rund 32.000 m3 • Neben dem Zellengebäude befindet sich ein Kamin
von 60 m Höhe, über den die gefilterte Abluft aus dem Kontrollbereich
der Anlage an die Atmosphäre abgegeben wird.
Dank
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Neben hoher Anlagenverfügbarkeit und niedriger Personendoses sollten
bei einer Pilot-WA auch ein schneller Wechsel von Prozesskomponenten
und fernbediente Interventionen möglich sein.
Solche Forderungen lassen sich
mit einem Instandhaltungskonzept
erfüllen, welches aus einer
Kombination von Heiße-Zellen-
Technik und fernbedient aus-
tauschbaren modularen Prozeß-
komponenten besteht.
Abbildung 1 zeigt einige
Varianten dazu:
Die Vorteile des Vorzellen-
Konzepts (Fig. 1) wie z.B.
die Teilabschirmung kommen
jedoch bei einer Pilotanlage
mit geringem Aktivitäts-
inventar und intermittierender
Betriebsweise nicht voll zum
Tragen und die für fernbediente
Interventionen nötige fort-
schrittliche Fernbedienungs-
technik (EMSM u. TV) eines
Fig.1: Vonlllen-Konzept .
D - .Doslerpumplt
F- Förd~pumpe
R - Rührw~k
T- Rohrtralllllt
V - RClCkvilPrllorgunll
W- Wärm.tauscher-
Rohrbündel
P - prozltnglllltell
I'1g. 3: MILLI lI-Konzept
Abb.1 Prozeflzellen-Grundkonzepte mit Modul-Technik
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HEF-ähnlich /1/ verbesserten FEMO-Konzepts (Fig. 2) bedarf erst noch
der Bewährung. Für MILLI 11 erscheint deswegen die Variante gemäß
Abb. 1, Fig. 3 vorteilhaft. Dabei ist der Prozeß in Funktionsgruppen
(Abb. 2, Pos. 1 bis 26) unterteilt, deren Apparate in Modulen
unterschiedlicher Größe montiert und an den Seitenwänden einer hoch-
und mittelaktiven Prozeßzelle derart angeordnet sind (Abb. 3), daß
o 1 2 3 4 ~m
~o
~1
Zellenblock - Grundriß
mit ApporatooutstellungAbb.2
(Z8)~...
(zn I'Io-Jtttnt-uq...
(Z8) U-V~ ...
(%S) Unny1-111 tnt-l.lglt'
(30) Unnyl-lHtnt-Uqer (110M Mn1 "'"''''"'I)
(31) 8 I IWI-Tlnkll
(32) S I Hlill-Raff1""t-Tanlts
(33) Z I kl_ftnunq MT"t1 kll
(34) SE-S_lleinr1chtunq
(35) SE-l.lq...
(38) SE- ZIrll'jlllanit
(37) IlnnnsCllll.c"'n
(3t) HlI11ku_lbl.
(39) l1ulI-OrW1C1.CIl
(40) ImWldhlltuoqsnl1.
(41) InsCIndIuIl bln<jsbo.
(42) lGJh 1bei l'Ur Edel qu>oU.CIlt
(1) Aiotflij....
(Z) Awt'lllser
(3) Itoril-llo6oGtlt1on
(4) 8 I r&asdtll11..
(5) Sfl 1 "'1
(8) SOnclI t'l8..r
(7) HA-Vorllljll
(8) HA-ltSl/tl52-tte·K.olonr>tn + ProduktoWl.<Mr
(t) HCl'-V.~.r
(10) lA-IC-1to1_ + ProdItl<t-l/lscl1lr
(U) W-Ias-IC-K.olonr>tn + _t-lllsCllon'
(lZ) ZA-2AS·UX/2B$-ZC-ltolon"", + Produkt·\/lhchlr
(13) Pu·V.~tr
(14) Mri:....~ II
(15) _'t1nb9unln1gung (Pu-ll&lt1g)
(18) VO.....CIl. Aiotflij..r"lllqu + BoUl-tlrlb<jUninlgung (T-R', Pu-lI.lt1g)
(17) HAlI-V•..a-f... + H1.....~ 1
(18) HAlI-V.~tr
(IJ) HAlI-lIt/llrlt.... R-ICllI_
(ZO) It I Reck tIlr Querv.rtl1~n
(n) ZO/ZDS-zt·ltolon-.. _toWl_
(22) SOI .....c-llitg.n.nC1COl I
(23) SoIv.,c-R_nC1... 11 • m
(24) Al1tw<k-V.r<lUlll1'tr
('Z.5) ZlI-~
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im Bereich des Modulkopfes zwischen jez\'Iei Modulen eine Heiße-Zellen-
Arbeitsstation mit Parallelmanipulatoren und Strahlenschutzfenster
liegt. Damit sind dort fernbedienter Betrieb oder auch fernbe-
diente i n-s itu- Instandha1tung von Armaturen, Instrumentierungen,
Probenehmern usw. durchführbar (Abb. 4)>> wie es für die Nutzung
der Anlage als Testbett zur Erprobung neuer Apparate und Verfahren
erforderlich ist.
Beim Aus- und Wiedereinbau eines Moduls müssen 40 bis 80 Rohr-
leitungen de- und remontiert werden. Der größte Teil sind inaktive
Meß- und Versorgungsleitungen, die gebündelt durch Wandstopfen
in die Prozeßzelle geführt werden.
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Kolonnen
Modul für Vorlage-Behälter und HCP-Verdampfer
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Herausnehmbare Rohrleitungszwischenstücke (Jumper), deren Schraub-
verbindungen mittels elektrischem Schlagschrauber betätigt werden,
haben sich dabei bewährt (/2/, /3/). Sie verbinden die meist oben
angeordneten Rohranschlüsse eines Moduls mit denen der Wandstopfen,
der Nachbarmodule oder der zwischen Modulkopf und Zellenwand geführten
aktiven Rohrleitungstrasse. ,
Abb. 5 zeigt einen derartigen
Versuchsaufbau im KfK/IT-
Technikum.
Es ist offensichlich, daß die
fernbedient lös- und Tugbaren
Rohrleitungsverbindungen bei
diesem Konzept eine Schlüssel-
rolle spielen.
Deswegen wurde bei KfK schon
vor 1979 mit der Entwicklung
solcher Bauelemente begonnen.
Sie sind so ausgelegt~ daß
sie auch bei großen Fertigungs-
und Montagetoleranzen sowie
bei z.B. durch thermische
Dehnung hervorgerufener
Deformation der Module im
Betrieb dicht bleiben.
Ihre Belastbarkeit ist
deswegen größer als der
Formänderungswiderstand der
Jumper.
Abb. 5
Abb. 6 und 7 zeigen elnlge der diesen Kriterien genügenden fernbedienbaren
Rohrleitungsverbindungen, die bei KfK für die PAMELA-Anlage der DWK
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in Mol (B) gebaut und kalterprobt wurden und deren Eignung in den
nächsten Jahren im Betrieb dort nachgewiesen werden soll /4/.
Auf grundsätzlich ähnlicheWeise lassen sich auch Armaturen, Pumpen,
Rührer, Wärmetauscher-Rohrbündel sowie auch Elektroverbindungen und die
mechanischen Befestigungen der Module in den Prozeßzellen fernbedient
de- und remontierbar gestalten.
Abb. 6
e
::l
I
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Ein besonderer Vorteil dieser lös- und fügbaren Verbindungen ist es
auch, daß sie erforderlichenfalls ausschließlich mit dem Kranhaken
und einem daran hängenden elektrischen Schlagschrauber betätigt werden
können.
Versuche haben bewiesen, daß die Module in chemischen Prozeßzellen
somit auch dann aus- und wiedereingebaut werden können, wenn keine
Manipulatoren oder Teleskopkräne sondern nur ein Brückenkran zur
Verfügung steht und zur Beobachtung Fernsehkameras mit verschiedenen
Blickrichtungen eingesetzt werden können.
Beim MILLI II~Konzept sind am Ende der Prozeßzellen abgeschirmte und
unabgeschirmte Positionen zur Dekontamination, Demontage, Reparatur
oder Verschrottung der mittels Zellenkran transportierten Module
vorgesehen (vgl. Abb. 2, Pos. 39 bis 41).
Abbildung 7 zeigt eine mögliche Anordnung der Gesamtanlage.
A MILU I SeIm'" A·AMILLI. E.G.
2~m
rr7""7"rr-r-r-r"rr7777"rr"rr/7/7777771 -.5Z.-
~ MILLI 11 2.0.G.
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MÖGLICHKEITEN ZUR ABFALLMINIMIERUNG UND ZU
VEREINFACHUNGEN IM WIEDERAUFARBEITUNGSPROZESS
H. Schmieder
Kernforschungszentrum Karlsruhe
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Seit den siebziger Jahren werden im Kernforschungszentrum Karlsruhe Ent-
wicklungsarbeiten durchgeführt, deren Ziele man in einem Satz zusammen-
fassen kann: Reduzierung des Abfallvolumens und Vereinfachung des Wieder-
aufarbeitungsverfahrens.
Ich möchte Ihnen im ersten Teil des Vortrages über den Stand dieser Ar-
beiten berichten und möchte im zweiten Teil über weitere Möglichkeiten
zur Verfahrensvereinfachung berichten. Alle Verfahren basieren auf Elektro-
chemie. Das zum Allgemeinen.
HIOH
MAW·VERFESTIGT
o MITIELAKTIVER ABFALL
-- wässrige Phm
- - - SOLVENT
MAW·
VERDAMPFER
rezykllerbare HN0 3
<> REDUKTION oder OXIDATION
o PROZESS·CHEMIKALIENU·PRODUKT
)=========c=========~>( MAW
I;ZYKlUS r-~ L..:::.:::=..It===~ MAW
~~
)======;===~========::>( MAW
j
REFABRIKATION
,-- - -- - - ~=:::=:;=========~>( MAW )===il
I "-i"""'=r'
I
I
I
I
rv;filvz
======================.=J;:;;::HC=::=H=====
Abb. 1 8LOCKSCHEMA DES PUREX·PROZESSES MIT REDOX·SCHRITIEN.
CHEMIKALIENZUGABE UND MITIELAKTIVEN ABFALLQUELLEN
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Das erste BilQ zeigt sehr vereinfacht ein Verfahrensschema des traditionellen
Purex-Prozesses mit den Reduktions- und Oxidationsschritten sowie den Ab-
fallquellen. Die größte Menge mittelaktiven Abfalles, der kontinuierlich an-
fällt, entsteht bei der Solventwäsche, wenn Natronlauge bzw. Natriumkarbonat
als Waschlösung verwendet wird.
Nun zum ersten neuen Verfahren. Es ist die Hydrazinwäsche. Ziel ist es, das
Natriumnitrat, was aus dem Natriumkarbonat entsteht, das den mittelaktiven
Atfall am Ende bildet und das verfestigt werden muß, zu ersetzen. Das nächste
Bild zeigt das Verfahren im Blockschema.
ZUM PROZESS ---ABGAS ZUM PROZESS
lz. B. 2 DW. 3DWI
I VERD. SUMPF 'l
U+Pu - 20 gIl
SPALTPROD. - 0.1 Ci I i
HDBP
HN03L.-+I FLUSS IRHf.T.1 - 0.15
./
-r
ZUM HOCHAKTIVEN ABFALL HAW
-
i
I
I
I
~)-....,
.....
-<
c:::l
><9
(::)
i~
::.:::
~'-r'"
Nz - 900 0
Oz. 1Hz. NOxl
SOLVENT
---------,
TBP 30 VGe
HDBP 200 mg I
HN03 0,008 M !iU+ Pu - 100 mg I
IFLUSS (RHAT,) 30
II
CWASCHLÖSUNG
INzH4 1M I
COz·BELADEN
FLUSS lRHAT.) 1
EXTRAKTIONSMITTELWÄSCHE MIT HYDRAZIN
IHCH
Wir ersetzen das Natriumkarbonat durch Hydrazinkarbonat, das dann nach dem
Solventwäscher, und das ist der entscheidende Punkt, sehr einfach durch
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Elektrooxidation in gasförmige Produkte, nämlich hauptsächlich Stickstoff
und ganz geringe Mengen Stickoxide zersetzt und an die Atmosphäre abgegeben
werden kann. Die verbrauchte Waschlösung wird im Verdampfer hochaufkonzen-
triert und kann dem HAW zugeschlagen werden. Zum Stand des Verfahrens: Wir
haben eine Reihe Laboruntersuchungen zu den chemischen Gleichgewichten und
zur Kinetik der Wäsche mit Hydrazin durchgeführt und herausgefunden, daß
die Dekontaminationsfaktoren für Spaltprodukte und für Dibutylphosphat wie
auch die Kinetik des Verfahrens mit Hydrazinkarbonat vergleichbar ist mit
dem Natriumkarbonat-Verfahren. Eine Reihe Iheißer" Experimente in einer
Miniaturextraktionsanlage mit Solvent aus der WAK und Solvent aus Milli-An-
lage haben diese Laboruntersuchungen bestätigt. Es ist geplant das Verfahren
in der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe zu demonstrieren.
Die Elektrooxidation wird nicht nur für die Zerstörung des Hydrazins aus der
Solventwäsche verwendet, sondern wird auch verwendet für die Oxidation des
Plutonium-III zwischen den Zyklen des Purex-Prozesses. Dort wird als Stabi-
lisator,oder besser gesagt als Nitritfänger, Hydrazin zugegeben, deshalb
kann ich beide Verfahren, die Zerstörung des Hydrazins in der verbrauchten
Waschlösung und die Zwischenzyklusoxidation der Plutonium-Produktlösung
zusammen behandeln. Die Vorteile des elektrochemischen Verfahrens zur Oxidation
von Hydrazin bzw. Plutonium zeigen sich im Vergleich zum chemischen Verfahren
(siehe folgendes Schema).
I--------~
L __SPÜLL~~OAS__,)
Pu -IV
E- OXIDATION
350 kWh tIIIpu-rn, "2"4 )
vom 1. Zyklus v zum 2. Zyklus
----""
z:
=;:::
<>-
0::
=cn
u.J
=
z:
=;:::
«
=x
=
vom 1. Zyklus
ELE KTRO-OXIDATIONOXIDATION VON Pu-PRODUKT DURCH N02
VERGLEICH DER OXIDATIONSPROZESSE FÜR DAS Pu-PRODUKT
Brennstoff: 20% Pu i "02/N2"4: 5 j Zahlenwerte: bezogen auf t1Brennstoff
!II Im FoU der reduktiven Plutoniumrückwösche in den Reinigungszyklen ist die gleiche Reduklionsmillelmenge
zusötzlich erforderlich
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In der folgenden Tabelle sind die wesentlichen Ergebnisse der Laborunter-
suchungen zusammengefaßt.
Ergebnisse zur Hydrazin- und Pu(lll)-Oxidation
AnodenreaktIon: N2Hs+-4 e" =N2 + 5W
UmsatzbeteIlIgung der KathodenreaktIon (bis zu 50%)
durch kathodisch gebildete salpetrige Säure:
2HN02 + N2Hs+= N2 + N20 + 2H20 + H30+
Durchschnittlicher Strombedarf: ßO.90 Ah/Mol Hydrazin
Anodlsche TeIlreaktIon zeigt Wechsel der ReaktIonsordnung
von 0nach 1bel Co = f(l) / B::::: 0,2 cm/mln (f(l))
Anodlsch gebildeter Sauerstoff an HydrazinoxidatIon beteiligt
Pu(III)-Oxldatlon: Verlauf = f (W)
Oxidationsweg elektrochemisch und chemisch durch autokatalytIsche
Oxidation durch HN02:
2Pu(lII) + 2 HN02 + HN03 + 2W=2Pu(IV) + 3HN02 + H20
DurchfluBbetrleb ohne Diaphragma durchführbar
Im nächsten Bild sehen Sie das Konstruktionsprinzip der Zellen. Der Elektrolyt
wird mäanderförmig durch eine Flachzelle geführt. Das Gas entweicht nach oben.
Kathodenmaterial und Gehäusematerial ist Titan. Als Anode verwenden wir pla-
tiniertes Material, hauptsächlich Tantal in Streckblechform. Wir kommen mit
einer Luftkühlung aus. Die Wasserkühlung wird nicht benötigt.
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KUHLUNG
EIN
MEDIUM AUS
/
., ,f.:OBENAH~: r~~:LU~ AUS
/ ·"'UI~·"""· " "I •.,.,.'. '::._ .... l r',
SPÜllUFT EIN
l
ELEKTRO·OXIDATIONSZELLE IHCH
Das nächste Bild zeigt eine Zelle (ungefähr 60 cm lang) wie wir sie in unserem
Plutoniumteststand PUTE verwenden.
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Sie hat einen Durchsatz von etwa 10 kg Plutonium pro Tag, das entspricht dem
Durchsatz einer 350 t Wiederaufarbeitungsanlage für die Plutoniumreinigungs-
zyklen. Die Zellen existieren in zwei Ausführungen: aus Hafnium und aus Titan.
Auch Hafnium ist als Kathodenmaterial geeignet. Wir verwenden Hafnium, weil
wir es als Neutronenabsorber zur Vergiftung von Pulskolonnen vorgeschlagen
haben und es unter realistischen Bedingungen demonstrieren wollen.
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Ich komme nun zur Elektroreduktion. Sie wissen, zur Abtrennung von Uran
und Plutonium wird heute meist Uran-(IV) als Reduktionsmittel verwendet,
das extern-erzeugt wird. Wir reduzieren elektrochemisch. Die Reaktion läuft
im Extraktionsapparat selbst ab. Das nächste Bild zeigt schematisch den
Vergleich zwischen dem elektrochemischen Prozeß und dem Uran-(IV)-Prozeß,
wo Uran-(IV) als Reduktionsmittel extern produziert und dann eingespeist
wi rd.
URAN-
REZVKlIERUNG 2,3
KO - EXTRAKTION
URAN
3,'
U/Pu - TRENNUNG
IM FAll DER
IN -SIlU REDUKTION:
STROM BEDARF
300
REINIGUNG
URAN
5,4
U-PRODUKT
3,'
Pu - PRODUKT
===~ IHeH
BEDARF AN EXTERN HERGESTElLTEM URAN-(IV) FÜR DIE BRÜTERBRENNSTOFF-AUFARBEITUN6
BRENNSTOFF: 20% Pu; U-(IVI/Pu - 3; ZAHLENWERTE: kMol ODER kWh PRO TONNE BRENNSTOFF
Im Beispiel wurde ein Brüterbrennstoff mit 20% Plutonium angenommen. Das Ent-
scheidende ist, daß Sie sehen, es muß mehr als 50% des Brennstoffurans als
Uran-(IV) rezykliert werden, um eine komplette Reduktion zu bekommen. Wird
dagegen im Extraktionsapparat elektrochemisch reduziert, benötigt man pro t
Brennstoff etwa nur 300 Kilowattstunden.
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Das nächste Bild zeigt das Konstruktionsprinzip einer Pulskolonne mit
Elektroreduktion. Das Kolonnenrohr und die Siebböden sind aus Titan und
wirken als Kathode. Wir verwenden kein Diaphragma, der Zentral stab arbei-
tet als Anode und ist aus platiniertem Tantal hergestellt.
StromzufOhrung--_
Anode
--NotOberlauf
Produkt
organisch
Fehlphasen·
Abscheider.
Anode
Isolator
SIebboden
(Kathode)
IHeH
Elektrolytische, gepulste Sieb~odenkolonne, (ELKEl.
Das nächste Bild zeigt eine Fotografie des Mischabsetzers wie er im zweiten
Zyklus der WAK eingebaut ist. Er ist 12-stufig.
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Der Mischabsetzer arbeitet seit etwa 1 1/2 Betriebsjahren in der WAK und
hat das Äquivalent von 40 t Brennstoff durchgesetzt.
Die WAK plant auch den Uran~(IV)~Prozeß im 1. Zyklus durch einen Elektro~
reduktionsmischabsetzer zu ersetzen. Er ist fertiggestellt und wird im
Moment mit Uran getestet.
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In der nächsten Tabelle habe ich versucht, sehr stark vereinfacht, die
Trennergebnisse mit E-Mischabsetzern und der Pulskolonne zusammenzustellen.
Trennergebnisse mit den Elektroreduktionsmischabsetzern (EMMA)
und der Elektroreduktionspulskolonne (ELKE)
Trennung
1/1ut1lOl'.org. Speiselösung Pu-Konzentrie- (Pu] • Speiselsg. Zellspannung
U/Pu rungsfaktor (Pu] - Raffinat HTS··· für Pu V
Mllll-EMMA 10 -100 7.1 ·9.3 3· 102 -3 . HP ~4 ~5 2.8·8
~ 0.1 kg Pu/d 0.2 - 0,3 1-3,5 HP - 105 -10 2.5·5 2·6
WAK··EMMA 0,2·0.3 1,7·2,7 HJ3 - 105 ~11 2-5 2-8~ 2.5 kg Pu/d
ElKE·· 0.06·0.8 2·4.3 2·Hp·l06 -11 3.5·5 2-3
-10 kg Pu/d
• Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe
.. Durcllutz ~ 350 1110 Wiederaufarbeitungsanlage für Pu·Felnrelnlgung
... laIII der theoretischen Stufen für U(VIHxtraklion
Während im Mischabsetzer die Trenneffektivität durch unvollständige Re-
duktion in den einzelnen Stufen limitiert wird; (autokatalytische Oxidation
in der abgetrennten organischen Phase), ist die Trennung in der Pulskolonne
durch die Fluiddynamik begrenzt.
Das zweite, was wir nachweisen konnten und schon durch Modellrechnungen ver-
mutet hatten, ist , daß der Elektroreduktionsprozeß in Pulskolonnen nicht
sensitiv ist gegenüber dem Parameter Hydrazinkonzentration, weil wir den Prozeß
unter bestimmten Bedingungen sogar ohne Hydrazin betreiben konnten. Sie wissen,
daß bei dem Uran-(IV)-Prozeß hin und wieder in verschiedenen Anlagen
plötzliche Reoxidationen aufgetreten sind, die dann letztlich zum "Umkippen"
des Extraktors geführt haben. Eine Ursache dabei war der Mangel an Hydrazin im
Extraktor.
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Wir sind heute in der Lage über ein mathematisches Modell den doch sehr
komplexen Prozeß mit angekoppelten chemischen Reaktionen sehr gut zu ver-
stehen. Die nächste Tabelle zeigt den Modellaufbau für die Absetzkammer
eines Mischabsetzers.
Aufbau des Modells. Absetzkammer
Vorgang Ratengleichung. dlP~IIV)] = Konstante
1·aq. Phase
Konvektion + ~ IlPu(lVlJaF ·lPu(lV)]al
Reduktion. U(IVI ·klalPu(lVlJalU(lV)]a/IlWI + KHPI IlWI + KHUI kla =29900
Reduktion. N~5+. katal. ·kialPu(lVlalN~5 +la/llWI + KHPI kia =k2a + 0.22 OK: s. 5.4
Oxidation. HN02 ·k3alPu(lIIlJalHN02IaIlWI·0,4llNOa"1 k3a =208
Elektroreduktion 'ßR lPu(lVlJa . Ok ßR =0.1
2·org. Phase
Konvektion
Reduktion. UIIVI
Oxidation. HN02
+ ~ IlPu(lVlJoF ·lPu(lVlJol
·klolPu(lV))olU(lVlJo/IlWlo + KHPI IlWlo + KHUI
+ k30 lPu(lII))olHN02Io
klo =0.01 kl a=2.99
k30 = exp (7.28 W+ 5.831
Auf der Basis dieses Modells, das Herr Petrich bei der letzten Internationalen
Solventextraktionskonferenz vorgetragen hat, ist es uns auch möglich die ver-
schiedenen Prozesse, den alten Eisen-(II)-Prozeß zur Uran-Plutonium-Trennung,
den Hydroxylammoniumnitrat-Prozeß, den Uran-(IV)-Prozeß und den Elektroreduktions-
prozeß zu bewerten und miteinander zu vergleichen.
Das Ergebnis ist in der nächsten Tabelle zusammengefaßt.
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PROCESS CO PARISDN
Fe (II) HAN U (IV) Electro
separation efficiency ++ + ++ ++
process stability ++ ++ ++
Pu concentration factor ? + ++
reductant feed ++Pu (IV) feed
reductant recycle ~ disposal + ++ ++
stabilizer feed +Pu (IV) feed
Pu-HDBP strip ++ ++
operating temperature + + +
corrosion problems ++ ++ ++
reductant + equipment costs +
waste costs + ++ ++
+ favorable conditions - unfavorable conditions
Wir bearbeiten auch, wenn auch in mit sehr viel kleinerem Aufwand, die
elektrochemische Zerstörung von überschüssiger Salpetersäure. Es ist uns
bisher jedoch nicht gelungen, den optimalen elektrochemischen Katalysator
zu finden, der das gewünschte Produkt, nämlich Stickstoff bzw. N20 liefert.
Wir haben ein weiteres Verfahren erfolgreich abgeschlossen, die anodische
Oxidation von Oxalsäure in den Mutterlaugen der Plutoniumoxalatfällung.
Die wesentliche Schwierigkeit war, in diesem Fall eine geeignete Anode
zu finden.
Im nächsten Bild wird im Blockschema die Vereinfachung des PUREX-Prozesses
bei Anwendung der neuen Verfahrensschritte im Vergleich mit dem herkömm-
lichen Prozeß im ersten Bild deutlich.
1-------
I
I
I r-----:-
I I
I I
I I OXI
I I
I I
I ~~-I
I I
I I
I I
I I
I I
I I
I L
I
'--
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3, U·ZVKLUS
REFABRIKATION U·PRODUKT zur HOCHAKTIVEN
ABFALLBEHANDLUNG
============rvtITivz
• JHCH
Abb. 4 BLOCKSCHEMA DES PUREX·PROlESSES MIT DEN
NEUENTWICKELTEN VERFAHRENSSCHRITTEN
Lassen Sie mich nun auf zwei neue Möglichkeiten, die wir im Institut disku-
tieren und an denen wir arbeiten möchten, eingehen, die der weiteren Ver-
einfachung des Purex-Prozesses dienen sollen. Wie Sie wissen, ist Wiederauf-
arbeitung, insbesondere Schnellbrüterwiederaufarbeitung, heute noch sehr
teuer. Das ist eine Herausforderung, den Prozeß weiter zu vereinfachen und
daraus leitet sich die Frage ab: &raucht man wirklich drei Zyklen?
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In der nächsten Tabelle sind die erreichbaren und erforderlichen Dekonta-
minationsfaktoren für Spaltprodukte und Plutonium bei einem und sieben
Jahren Kühlzeit für LWR-Brennstoff zusammengefaßt. Es wird deutlich, daß
bei bestimmungsgemäßem Betrieb nach dem ersten Zyklus für längere Kühl-
zeiten für die Spaltp~odukte nur noch ein relativ kleiner zusätzlicher
Dekontaminationsfaktor erforderlich ist. Deshalb besteht eine gute Chance
die Zyklenzahl im Purex-Prozeß zu reduzieren.
Kühlzeit Erforderlicher, Erreichte Erforderlicher Erreichter
relevanter Spaltprod.-DF's Pu·DF Pu·DF
Spaltprod.·DF im 1. Zyklus im 1. Zyklus
a U Pu U.,. Pu'" U U.,..,.
1 7,5.105 9,8.105 103-5. 103 103-5.103
(Zr~b:Ru) (Zr~b;Ru)
9.105 103• l()4
7 9,7 .103 1,1 . l()4 5.103 5.103
IRu) IRu)
• Mittelwert aus verschiedenen Anlagen
." mit Elektroreduktion
in einfacher Pulskolonne bei o/a =2,5
===============~======
Erforderliche und erreichbare Dekontaminationsfaktoren (LWR-Brennstoff, 33000 MWd/t)
Will man Wege finden die Trenneffektivität zu verbessern, muß zuerst die
Frage nach der Natur und Ursache der Kontamination beantwortet werden. In
der nächsten Tabelle habe ich in einem Schema versucht Natur und Ursachen
der Kontamination zusammenzufassen und Maßnahmen zur Verbesserung der Trenn-
effektivität aufzulisten.
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Natur
der Kontamination Ursache Gegenmaßnahme
- stabile Suspension - Feedleinklärung ($ 1JlI
durch ungenügende
physikalisch
Feedklärung
- Tröplchenver- - Fehlphasenabscheider
schleppung
Spaltprodukte Gleichgewichte In - Optimierung der bekannten
der organischen Maßnahmen:
und wässrigen Phase - Temperatur
chemisch
- [HNOa)
- Sättigung
- Isotopenverdünnung
- Veränderte Verlahrenswelse
für die Wäscher
Rückvermischung, Zweiteilung der Kolonne
physikalisch insbesondere In
Pulskolonnen
Plutonium
Ungenügende Re- Elektroreduktionsverfahren
chemisch duktion bzw. Re-
oxidation
=================*==-'==
Maßnahmen zur Verbesserung der Dekontaminationsfaktoren
Lassen Sie mich zum Abschluß auf eine mögliche Verfahrensvereinfachung
eingehen~ die die mechanische Eingangsstufe und die Auflösung bei der
Brüterbrennstoffwiederaufarbeitung betrifft. Beide Verfahrensschritte sind~
so wie heute geplant~ verfahrenstechnisch aufwendig und nicht problemlos.
Im nächsten Bild sind die Verfahrensschritte schematisch dargestellt.
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Il Struktur·
t:::J Material
r=t Kompaktierung
~ (Konditionierung 1)
I Jager I
Hülsen
Kompaktierung
(Konditionierung?1
Korb-
Transport
Hülsen-
Monitor
AI~-~~,,] cO nI ~~ C::J
t II.-_.........~p
~
IEnd~ger I
Verglasung !+----"""!
'------'
I Endlager I
Stäbeschere
(Staubentwicklungl
StäbeziehenEntfernung
Be·Kasten
Säge oder Laser
BE
================*=======
Geplantes mech. Head-End mit Auflöser für SBR-BE
Der Gedanke zur Vereinfachung besteht nun darin, mit Hilfe anodischer Oxidation
das Struktur- und/oder Hüllmaterial gemeinsam mit dem Brennstoff aufzulösen.
Die Merkmale einer solchen Verfahrensweise sind in der folgenden Tabelle
zusammengefaßt.
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- Das Verfahren ist technisch in den USA erprobt.
Es wird jedoch nur für "Exoten-Brennstoff"
(Cermet, MTR-Fuel etc.) angewendet.
- Edelstahl löst sich «modisch in HN03
besonders gut auf.
- Das BE muß nicht direkt kontaktiert werden.
Es kann der Effekt der Zwischenleiterkorrosion
(bipolare Zelle) ausgenützt werden. - F+ E
- Eine Störung der Extraktion wird durch den
hohen Salzgehalt nicht erwartet. (F + E)
- Vermutlich sind die heute vorgesehenen Gläser
zur HAW-Verfestigung nicht geeignet. Eisen wird
zum Hauptbestandteil des Verfestigungs-
produktes. - F+ E
=================*==
Alternative zum mechanischen Head-End -
Elektroauflösung von Strukturmaterial, Hülsen und Brennstoff
Die nächste Abbildung soll schematisch die Vereinfachung der Eingangsstufe
veranschaulichen! was im Vergleich mit dem vorletzten Bild deutlich wird.
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Extraktion
~
Verfestigg. HAW+
FE-Matrix? Edelstahl
Endlager
================:;-.=-~~=~,~
Gemeinsame Auflösung von Strukturmaterial und Brennstoff
durch anodische Oxidation für SBR~Brennelemente
Die Nachteile sind hauptsächlich in dem notwendigen F+E Aufwand zu sehen,
wobei sich dieser vermutlich auf das Verfestigungsprodukt, das große Mengen
Eisen und Legierungsbestandteile aufnehmen muß, konzentriert.
Nachteile und Vorteile der Elektroaufläsung sind in der letzten Tabelle
gegenübergestellt.
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Vorteile
Vermeidung der teilweise
komplizierten/mechanischen
Verfahrensschritte im
hochaktiven Bereich.
Vermeidung von festen,
hochaktiven Abfällen und
deren Konditionierung.
keine Bildung von hoch-
aktivem Staub.
kein Hülsenmanagemenl,
kein Hülsenmonitor.
geringerer Platzbedarf
Nachteile
F+ EAufwand beträchtlich:
- Verfestigungsprodukt?
(Fe-Matrixl
- Apparateeintwicklung
- (Extraktionsstudienl
- Säurerezyklierung
Erhöhtes Produktvolumen?
Energiebedarf
SNR 300 BE : ~ 1,6t Edelstahl/t Brennstoff
Installiert : 15000 -20 000 Amp.
Energiebedarf : ~ 5000 kWh/BE
Lösedauer 10-20 h
=============l~===
Potential der E·Auflösung
Ich hoffe, es ist mir gelungen, Ihnen aufzuzeigen, daß es Möglichkeiten
gibt, den Wiederaufarbeitungsprozeß zu vereinfachen, zu verbessern und vor
allen Dingen billiger zu machen. Woran es fehlt oder zumindest mangelt,
sind IIheiße" Arbeitsplätze, in denen die Verfahren demonstriert werden können.
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t. Einleitung
Brüterbrennelemente unterscheiden sich vor allem im Aufbau, Abbrand
und in der Brennstoffzusammensetzung von Leichtwasserreaktor-Brenn-
elementen.
In der vorliegenden Arbeit sollen die Auswirkungen dieser Unterschiede
auf den mechanischen Teil des Headends betrachtet werden. Dieser Bereich
der Wiederaufarbeitung ist von besonderer Bedeutun0, da hier der gra-
vierenden Andersartigkeit der Brüterbrennelement-Geometrie begegnet und
damit die anschließende Durchführung des PUREX-Prozesses ermöglicht
werden muß.
Schwerpunkt dieser Arbeit ist das Herausstellen evtl. noch notwendiger
Entwicklungsarbeiten; auf Details der BE-Zerlegung wird nicht näher
eingegangen, sie sind Thema der vorhergehenden Vorträge.
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2. Definition Headend
Unter der Bezeichnung "Headend" versteht man den Eingangsteil einer
Wiederaufarbeitungsanlage; im allgemeinen reicht dieser Bereich vom
Brennelementempfang bis zum Auflöser.
In der eigentlichen Headend-Zelle werden folqende Aufgaben durch-
geführt:
- Die für den Reaktorbetrieb notwendigen Bauteile werden von den
Brennelementen (BE) entfernt
- Der Brenn- und Brutstoff wird für den chemischen Teil der Wieder-
aUfarbeitung zugänglich gemacht
- Der Brennstoff wird gelöst
- Zum Teil werden die BE-Strukturteile als Abfall konditioniert und
das Abgas wird vorgereinigt.
Es gibt verschiedene Headend-Arbeitsweisen:
- Das kombinierte mechanisch-chemische Headend (Chop and leach-Verfahren)
wird heute fast ausnahmslos angewendet.
- Beim chemischen Headend werden Strukturmaterial und Brennstoff ge-
trennt gelöst. Obwohl die gesamte Scherenmechanik entfällt, über-
wiegen die Nachteile: lange Lösezeiten und ein unangenehm zusammen-
gesetzter Abfall (HAW).
Das Verfahren wurde früher in der EUROCHEMIC angewendet.
- Beim elektrochemischen Headend werden Claddingmaterial und Brennstoff
in einem Schritt gelöst, die Trennung findet erst im ersten Extraktions-
zyklus statt. Im Extremfall kann bei diesem Verfahren auch auf die
BE-Zerlegung verzichtet werden.
Nachteilig sind auch hier lange Lösezeiten und ein HAW mit den 0e-
samten Claddinganteilen.
Das Verfahren wird in 2 Pilotanlagen in USA angewendet (Idaho, Aiken).
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Eine schematische übersicht der 3 Verfahren ist in Abbildung 1
dargestellt.
Ohne eine detaillierte Wertung vornehmen zu wollen, kann gesagt
werden, daß aufgrund der Verbesserungen auf dem Gebiet der Wartungs-
technik die einstmaligen Nachteile der mechanischen Verfahren nicht
mehr ins Gewicht fallen, d.h. das bewährte Chop- and leach-Verfahren
wird auch weiterhin dominieren.
zur
Extraktion
-
-
Zerlegen Mechanisches Chemisches
BE- des I-- Zerkleinern e-- Herauslösen I--
Brennelements der Brennstäbe des Brenns toffs
! I
Mechanisch chemisches Head end
Struk tur mo terial Hülsen
Chemisches Head-end
BE
Chemische
Chemisches Auflösung
-
r--
Decladding
des Brennstoffs
~
zur
Ex traktion
Lösung
des Strukturmaterials
Elek troche misches Head - end
Elektrochem.
Auflösung zur
BE ---------------1 des kompletten r----Extroktion
Kernelernents
Aßß. 1: HEAD-END-PRINZIPIEN
- 205 -
3. Spezielles Headend für Brüterelemente ?
Brüterelemente unterscheiden sich von LWR-Elementen vor allem
in
- der Brennstoffzusammensetzung
- der BE-Geometrie und
- der Reaktorverweilzeit
In Abbildung 2 sind die wesentlichen Unterschiede aufgelistet.
Hierzu ist anzumerken, daß für jeweils übliche Abbrände die Nachzerfalls-
leistung der LWR-Brennelemente aufgrund ihres größeren Brennstoffinhalts
bei gleicher Kühlzeit größer ist als die von SBR-Elementen
(s. Abbi,ldung 3).
Dieses Verhältnis kehrt sich jedoch durch verschieden lange Kühlzeiten
wieder um. Während LWR-Brennelemente nach 7 Jahren aufgearbeitet werden,
sollen Brüterelemente zur Erzielung eines wirtschaftlichen Brennstoff-
kreislaufs nur 1 Jahr gekühlt werden.
Infolge des unterschiedlichen BE-Aufbaus resultiert aus Brüterelementen
etwa eine um den Faktor 6 größere Menge an Strukturmaterialabfall als
aus LWR-Elementen.
Aufgrund der hier aUfgezeigten Unterschiede wird ein Headend für Brüter-
elemente nicht grundsätzlich anders als für LWR-BE sein, wegen der
BE-Geometrie sind jedoch Modifikation speziell im mechanischen Teil
notwendig.
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LWR-BE SBR-BE Auswirkungen
Brennstoff U02 U02 I PU02
Hax. Abbrand (core) 50 GI/dlt 85 • lQO GWd/t WlIrmeabfuhr
Wllrmelelstung (1a) 10 kW/t 25 - 50 kW/t WlIrmeabfuhr
Aktivi tllt (1a) 2,5 11Cl/t 5 - 12 HCl/t StrahluhQseffekte
Spal tprodukte ~,5 ~ 7 - 10 X Extraktlon, Abgas, HAW
Pu-Gehal t (core) 1 X 16 - 30 X Krltlklllltllt, Löslichkeit
BE-LlInge Q,5 - 5 m 2,3 - 5,Q m Ifandllng, Zerlegung
StabdurctJmesser 10 - 11 mm ,6 • 8,5 mm Zerleguhg, Schneiden
HUllmaterlal ZIrcaloy Edel stahl Scherkraft beim Choppen
Sturk turmater IaI GI tter Gitter ,Drahtwendel Zerlegung, Vereinzelung
Skelett IfUlI kasten Zerleguno
- Pflastßr (Stellite) Co60-Aktlvlerung, Zerschneidendes HUlIkastens
KUhlml ttel Wasser Natrlum Na-Verunreinigung, Na-Reaktionen
Strahleneinfluss - Haterlalschwellen Zerlegung
BE-Gewicht 275-8QO kg 100-600 kg HandlIng, Zerlegung
ABB. 2: WESENTLICHE UNTERSCHIEDE VON LWR-UND SBR-BE
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ABB, 3: VERGLE ICH VON AKTIVITÄT UND NACHZERFALLSWÄRMELE ISTUfiG
FÜR LWR - UND SBR-BRENNELEMENTE
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4. Vorhandenes Know-how
Aus Abbildung 4 wird ersichtlich~ daß weltweit eine Reihe von Anlagen
vorhanden oder in Planung ist.
B HERMES 2 jato Head-end Mol Bau
0 MILLI-I 1 kg/d Laboranlage KarlsruheMILLI-li 5 jato Pilotanlage Karlsruhe Konzept
50 jato Prototypanlage ..................." Studie
AT-1 1 kg/d Laboranlage La Hague
F TORISAP 5 jato Pilotanlage Marcoule BauHAO/UP-2 10 jato (SBR Pilotanlage La Hague
MAR 600 50 jato Prototypanlage Marcoule Konzept
GB PFRRP 5 jato Pilotanlage DounreayCDFRRP 50 jato Prototypanlage Dounreay Konzept
INo 1 kg/d Laboranlage Kalpakkam Planung
ITREC 2 jato Pilotanlage Trisaglia Umbaukon-
zept
CPF 1 kg/d Laboranlage Tokal
JAP EDF 20 jato .Mock-up Tokai
FRTF 20 jato Pilotanlage Tokai Planung
USA lET 100 jato Mock-up Oak Ridge BauHEF=ORP 100 jato Prototypanlage Oak Rldge Planung ge-
stoppt
ABB, 4 t [NTERNAHONALE SrrUAHON DER W[EDERAUFARBE rrUNG 'ION
SBR-BRENNELEMENTEN
Am weitesten ist die Entwicklung in Frankreich fortgeschritten~ die
Anlage TOR 1 (neues Headend) wird 1984 in Betrieb gehen. Einzelheiten
der französischen Brüterelementbehandlung sind der Abbildun_9 5 zu
entnehmen. Hier wird auch ersichtlich, daß die BE-Zerlegung bereits
am Reaktor durchgeführt wird.
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ABB. 5: BRENNELEMENTBEHANDLUNG IN MARCOULE (PHENIX UND TOR-I)
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ABB. 6: BRENNELEMENTBEHANDLUNG IN DOUNRAY (PFR UND PFRRP)
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In Dounray(s~ Abbildung 6) geht man nicht ganz so weit, es werden
nur BE-Kopf- und Fußstücke im Reaktorgebäude entfernt; interessant
ist der mehrfache Einsatz von Laser-Schneidgeräten.
Die Situation in Deutschland läßt sich durch folgende Entwicklungs-
stufen im Kernforschungszentrum Karlsruhe beschreiben:
Praxis im Labormaßstab vorhanden
Konzept für eine Pilotanlage (MILLI 11) mit 5 jato Durchsatz
vorhanden
Studie für ein prototypisches Headend in Arbeit
In den Heißen Zellen des KfK wurden bisher 3 Test- und 1 Treiberelement
der KNK 11 zerlegt (s. Abbildun~ 7).
Die Elemente waren nicht gewaschen, d.h. die aufgetretenen Zerlege-
kräfte waren hauptsächlich wegen der Natrium-Verklebungen notwendig.
Interessant ist vor allem, daß trotz steigenden Abbrands und kürzerer
Kühlzeit die Zerlegezeit ständig kürzer wurde, für das Treiberelement
wurden nur noch 40 Stunden benötigt.
Für die Entsorgung ganzer Coreladungen der KNK 11 wird eine verbesserte
Zerlegemaschine zur Verfügung stehen. Die in den Heißen Zellen ver-
einzelten Brennstäbe werden gebüchst, im MZFR-Wasserbecken zwischen-
gelagert und schließlich in der Anlage TORjSAP in Marcoule wieder-
aufgearbeitet.
In der MILLI 11 - Planung (s. Abbil~ung 8) wurden folgende Prinzipien
berücksichtigt:
- Zellenmäßige Trennung von Mechanik und Chemie
Die Zerlegezelle wird fernbedient gewartet
- Zur Abtrennung von Kopf- und Fußstück wird eine BUgelsäge verwendet
Die Zerkleinerung geschieht mit einer Ein-Stab-Schere
Einzel heiten der Konzeptstudie "MILLI II 11 sind einem späteren Vortrag
zu entnehmen.
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BE ABBRAND KUHLZEiT TEMPERATUR BUNDEL ZERLEGE KRÄFTE ZERLEGEZEIT
MAX,LOK, KASTEN BUNDEL MIT STÄBE ZIEHEN STÄBE DRUC KEN
(MWD!Tl (MONATE ) AUSSEN OFFEN KASTEN
('e) (KP)
NY 208 17,000 17 95 1~~ 600 9 - 12 1,5 MEHRERE WOCHEN
NY 202 60,000 12 135 230 750 3 - 12 1,5 UO H
NY 203 100,000 '9 210 ~00(7 ) 1 - 25 OJ5-13 50 H
TREIBER _ ~O H
ELEMENT
ABB, 7: ZERLEGUNG VON KNK-((-BE IN DEN HEISSEN ZELLEN DES KFK
Mtchanb,h.. Hlld·,,,,, Proreft.l,II.
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ABB, 8: MILLI-lI BLOCKSCHEMA MECHANISCHES HEAD-END
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5. Fehlendes Know-how
In einer Systemstudie IIMechanisches Headend für die Wiederauf-
arbeitung von Brüterbrennelementen ll sollen evtl. vorhandene
Know-how- oder Erprobungslücken sichtbar gemacht werden.
Im Rahmen dieser vom Projekt Schneller Brüter der KFK initiierten
Studie wird das vorhandene Know-how erfaßt, analysiert, bewertet
und für die Konzipierung eines prototypischen Headends
(50 jato Durchsatz) herangezogen.
Dabei offenkundig werdende Fehlstellen werden deklariert und ent-
sprechende Maßnahmen vorgeschlagen.
Da die Studie noch nicht abgeschlossen ist, soll am Beispiel der
Brennelement-Zerkleinerung die Vorgehensweise demonstriert werden
(s. Abbildung 9).
Für alle relevanten Arbeitsschritte, Anordnungen, Wartungskonzepte
usw. werden die Bewertungskriterien ähnlich aufgelistet und system-
analytisch gesichtet.
Aus dem hier gewählten Beispiel ging die Stäbeschere mit der besten
Wertung hervor.
In dem synthetisierten Prototyp-Headend sind bisher die ih Abbildung 10
aUfgelisteten wesentlichen Komponenten enthalten, die jeweilige Ver-
fügbarkeit ist markiert.
Als vorläufiges Ergebnis steht fest, daß keine der wesentlichen
Komponenten identisch für das mechanische Brüterbrennelement-Headend
verfügbar ist, allerdings ist auch kein grundsätzlich neues Prinzip
zu entwickeln.
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ZERKLEINERUNGSGERÄT VORTEILE NACHTEILE
1. STABSCHERE EINFACH, ERFAHRUNGEN IN DEUTSCHLAND BE-VORZERLEGUNG, DURCHSATZ
(EINZELN, MEHRFACH) GUTE SCHNITTQUALITÄT 0,3 - 0,5 T U/H, VIEL HANTIERUNG
2. BUNDELSCHERE (MIT ODER LWR-DURCHSATZ 1-1,5 T U/H, WENIG WENIG ERFAHRUNGEN IN DEUTSCHLAND
OHNE BUGELSÄGE) MANIPULATIONEN, HOHER AUTOMATI- STRUKTURMATERIAL IM AUFLöSER
SIERUNGSGRAD MöGLICH SCHNITTQUALITÄT
WÄRMEABFUHR
HOHE ANFORDERUNG AN SCHNE IDEWERK-.
ZEUG
3. LASER KEIN VERSCHLEISS AEROSOLENTWICKLUNG, FOKUSSIEREN,
WENIG ERFAHRUNG IN DEUTSCHLAND
4. SÄGE GERINGER DURCHSATZ, VERSCHLEISS,
KEINE ERFAHRUNGEN
5. SCHREDDER HOHER DURCHSATZ VERSCHLEISS, STAUBENTWICKLUNG.
BRANDGEFAHR,
KEINE ERFAHRUNGEN
ABB. 9: GEGENUBERSTELLUNG VERSCHIEDENER ZERKLEINERUNGSVERFAHREN
IDENTI SCH ",mERE GRößEN KALT MODIFIKATION PRINZIP PRINZIP NOCH
VERFUGBAR, VERFUGBAR, ERPROBT ERFORDERLICH BEKANNT NICHT
HEIß ERPROB HEIß ERPROBT BEKANNT
HUB WAGEN FUR X X
TLB UND TB
BE/BU-AKTIVITÄTS- X X
MONITOR
KIPPVORRICHTUNG
FUR BE/llU/BUCHSE X X
WANDSCHLEUSE FUR
RE/BU/BUCHSE X XIZERLEGEBANK MIT
BlJGELSIlGE FUR
BE IRI/Ir.Oo-lSE UND X X X
STRUKTURTE' L-
ZERKLE INERUNG
LASERSCHNEIDGERÄT X X
FUR HULLKASTEN
STÄBESCHERE FUß X X
BRENN-U.BßUTSTÄßE
VERTEILER FUß STAB X
ABSCHNITTE
AUFLöSER M. KORB X X
&.BB. lQl VERFUGBflRKE IT WESENTLICHER IIEAOEND-KONPDrIEIHEN
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6. Zusammenfassung
Die Besonderheiten, speziell in der Brennelement-Geometrie,
machen grundsätzliche überlegungen zum Headend der Brüter-
brennelement-Wiederaufarbeitung notwendig.
Nach dem derzeitigen Entwicklungsstand kann nur das Chop- and
leach-Verfahren zur Anwendung kommen.
Das international vorhandene Know-how zum mechanischen Headend
ist vor allem in Frankreich und in Großbritannien im Pilot-Maßstab
vorhanden, die deutschen Erfahrungen sind durchweg im Labormaßstab.
Doch konnten besonders in den letzten Jahren mit der Zerlegung
und teilweisen Wiederaufarbeitung mehrerer KNK lI-Elemente im
Kernforschungszentrum Karlsruhe große Fortschritte erzielt und
der Brüterbrennstoffkreislauf im Kilogramm-Maßstab geschlossen
werden.
Eine systemanalytische Betrachtung und die Konzipierung eines
Prototyp-Headends machen deutlich, daß zwar kaum Verfahrenskompo-
nenten aus dem LWR-Bereich identisch übernommen werden können,
daß jedoch auch keine absoluten Neuentwicklungen notwendig sind.
Der notwendige Entwicklungsaufwand wird sich in Grenzen halten,
k.o.-Punkte sind nicht zu erwarten.
